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粒子軌跡理論による堆積過程の シミュ レー シ ョン
概説
シ ミュ レ ー シ ョン法







































































































































































































































































































第 ■ 章 緒 言倫
1-1緒 言
水質汚濁の防除 、水の高度利用 は人間の居住地域 のみな らず 自然環境全体の保全の面か
らも重要 であ り、産業活動あるいは生活活動に よって排出 される 下 ・廃水中 、さらには海
域 、湖沼 、河川 、池等の環境水中の汚濁物質を より高能率、高効率 、経済的 に処理 しうる
技術の開発 が急務 である。また、水処理 の結果 としての汚泥発生の抑制 も今後益 々重要な
問題 となって くる と考 えられる。 ここで下 ・廃水中あるいは環境 中か らの汚濁物質の低減
にっ いて は発生源 における負荷の抑制が基本であるこ とは言うまでもないが、汚濁物質を
短時 間にかっ 高効率 に除去する技術の開発 もまた緊要である とい える。 この よ うな観点 か
ら最近 、高勾配磁気分離法(HighGradientMagneticSeparation,HGMS)を用 いる水中汚濁
物質 の除去方式 が一 部で検討 されてお り、本法が高速砂 ろ過法等 と比較 して も格段に効率
が高いため、今後 、水処理 関連の新技術 の一つ として応用範 囲 も広が って いくもの と考え
られ る。
磁気力 を利用 する固液分離は、強磁性物質にっいてすでに19世紀 に工業的 にも行われて
いたが、磁気力 は固液分離にお いては不変的に作用 する力ではな いため、従来 は必ず しも
有効 に利用 され てきた とは言い難い。 しか し、物質 には磁性 を有 する もの と有 しない もの
があ り、 さ らに有す るものにっいて もその特性 は様 々であ り、 これを利 用 して物質同志 を
分離 するこ とは工業的 にも非常に有意義である。ま して弱磁性粒 子をは じめ必要 に応 じて
磁性 を付与す る ことによ り非磁性物質 にまで対象が広がる と、当然の ことなが ら応用範 囲
も格段 に拡大 され ることになる。高勾配磁気分離法 はこのよ うな長年の願い をか なえて く
れ る強力 な磁気 分離法 で あるが1970年代初頭に開発 され た新 しい技術1}であ り、そ の研
究 ・開発 は緒 につ いたばか りの段階にあ るといえる。
こうした状況の なかで1986年4月に、従来よ りも高温側 でセラ ミックス材料 に超電導現
象がみ られる こ とが報告2)され、その後1987年に入 ってか らは液 体窒素の温度(77K)以上
で電気抵抗が0と なるセラ ミックス材料 の開発が相次 ぎ3}、常温 超電導 の夢の実現への期
待 も高ま ったために、にわ かに超電導が脚光をあび るようになった。常 温超電導磁石 が開
発されれば もち ろんの こと、少な くとも液体窒素 を用いる超電導磁 石が開発されれば、容
易にかつ安価 に高磁 場が得 られる こととな り、将来的には高勾配磁気分 離法の応用に も寄
与する ところが大である と見込 まれることか ら、上記の進 歩は同法 に とって も朗報 となっ
た。
本研究 は この高勾 配磁気分離法 の利用可能な分野の一っ として 、水処 理への適用に焦点
一1一
を しぼ り、基礎 と応 用の両面か ら検討を加 えたものである。本章 では以 下・第1-2節 で
従来 の磁気分離機 について概説す るとともに高勾配磁気分離法 について記 し、 その特長 に
ついて説明す る。第1-3,1-4節 では高勾配磁気分離法 に関す る既往 の研究 あるいは水
処理 を中心 に応用面 について概説 し、本研究 における関連部分の位置 づけを明確 にする。
第1-5節で は本研究 の目的 と概要 にっいて述べる。
1-2高 勾配磁気分離法(HGMS)について
1-2-1概説
高勾配磁気分離法 は、従来の磁気分離装置 と比較 しては るか に強大 な磁気力 を磁性粒子
に作 用させ 、 これを強磁性 フ ィル ター に捕集 する固液(気)分 離手段 であ る。本法 は、
Diracmagneticmonopoleの探索 にともなって1963年にKolmら4)によって考案 され ・1970
年代 初 頭 頃か らRANN(ResearchAppliedtoNationalNeeds)の援助 を受 けてM.LT.の
FrancisBitterNationalMagnetLaboratoryにおいて開発研究 が進 め られ た1)。その後
各所で理論 、応 用の両面か ら多 くの研究 が行われてきてい る。
本法 によれ ば強磁性粒子はもちろんの こと、磁性 が極めて弱 い常磁性 粒子 についても微
細 なものまで高速分 離する ことが可能であるほか、適 当な媒体 を用いる こ とによ り反磁性
粒子 を5》、また磁性 捕捉剤の利用 によ り非磁性粒子 をそれぞれ分離 しうる6⊃。 このよ うに
対象粒子 の範 囲が格 段に広がったことに より、磁気分離法の応用範 囲は後述 するよ うに、
・水処理 ・選鉱 、有価金属の回収 ・資源採取 ・燃料中 の不純物 の除去 、な ど広範 囲
にわ たるよ うにな り、種 々の分野 において本法による分離技術 の開発 と確立 が望まれてい
る。
本節で は、従来 の磁気分離法及 び高勾配磁気分離 法の原理や装 置な どにっ いて両者の比













磁気力の及 発生磁場 磁場勾配 力(dynes/cm3)
分 類 磁気分離装置名称 競 合 力 ぶ範囲
(cm) (kOe) (kOe/cm)Fe304 CuO
① 格 子 型 重力 1 0.5 0.5 3xlO5 5
従来型 ② ドラム型 重 力,ド ラ ッ 5 0.5 0.5 3×105 5
グカ
③ ベル ト型 重力,ドラックナ 1-10 0.1-1 0.1-1 5-50x1040.2-20
④DavisTube 動 ドラックカ 1 4 4, 2×106 3×102
小規模型 ⑤FrantsIsodynamic重力 1 10 2 1x106 4×102
⑥Frantsferrof一ドラ ッグカ 0.1 10 100 1×108 2×104
iher
HGMS ⑦Jones ドラ ッグカ 0.1 20 200 1×108 8×104
⑧Ko1mmarston ドラ ッグカ 0.01 20 2000 lx109 8×105
注)粒子径≦磁気力の及ぶ範囲
気分 離装 置が格 段に優 れた性能 を有 していることがわかる。 この よ うな磁気分離装置 の詳













(10-3～10一つア ン チ フ ェ ロ磁 性(antifemxnagnetism)
メ タ 磁 性(metamagnetism)














強磁性物質 と弱磁性物質 は、 スピン(原 子磁気 モー メン トや他 の局在 モーメ ン ト)の 配
列の仕方 によ り表1-2の ように種 々の磁性に分 類され る。強磁性 とは外部 磁場 が存在 し
な くとも磁性体 内でス ピンが規則的に配列 し、ひ とりでに磁場 を形成す る もの ・すなわ ち
自発 磁化 を有 する もの であ り、弱磁性 物質 とは比磁化 率の大 きさに差 がある ばか りでな
く、 この点 において本質 的に異なる。 ここで図1-1(a)のよ うに平行 ス ピンに よって自発
磁化が形成 される場 合をフェロ磁性 とよび、 また図1-1(b)のよ うにス ピンが反平行 に配
列 して いるが、 どち らかの向 きのス ピンが他 よ りも優勢であ るため 自発磁 化 を生 じるもの
を フェ リ磁性 とよんでいる。 フェロ磁性 に属する元素 はFe.Co・Ni・Gdの4種のみである
が大部分の強磁性金属合金 はこれに属 している。フ ェリ磁性 に属す る代 表 としてはマグネ
タイ ト(Fe304)やフ ェライ トがあ り、本論文の第5章 において もカ ドミウムフ ェライ トの
生成 とその高勾配磁気分離処理 について検討を加 えている・寄 生強磁性 で は図1-1(c)の
ように反平行 に並んだ同等 スピンがやや傾いてお り・そ の分 だけ 自発磁 化 が現 われるため
強磁 性に分類 され るが、フェロ磁性や フェ リ磁性 の磁化 曲線 が図1-2の よ うに飽和 に達
するのに対 し、寄生 強磁性のそれは、図1-3に 示 すよ うに飽 和型 の磁 化 曲線 に・後述す
る常磁性 物質 に見 られるような磁化率一定の磁化 曲線 を加 えた よ うな形 にな り・その磁化
率も弱磁性 のそれ に近 い。 したがって寄生強磁性 は磁気分離 にお いて どち らか というと弱
↑ 曾 ↑ 曾





































































磁性粒 子に似 た挙動 をと り、本研究では寄生強磁性 の代表であ るヘ マ タイ ト(α 一Fe203)
を必要 に応 じて弱磁性粒子の代表 と して用いた。
一一方 、常磁性 は図1-1(d)のようにス ピンが任意 の方向を をむ き、自発磁化 がない。磁
場 下では図1-4に 示 すような磁化率 一定 の磁化曲線 とな り磁化率 も非常 に小 さ く、誘起
される磁化 も小 さい ことか ら弱磁性物質 に分類 される。本研究 にお いて用 いた ピロ リン酸
マ ンガ ン(Mn、P、0,)はこの常磁性 に属 している。同様 に弱磁性 に分類 され るもの としてア
ンチ フェロ磁性 があ り、図1-1(e)のようにスピンが反平行 にならび全体 としては自発磁
化 を生 じない。 この うち、強磁場 下で逆向きス ピンが逆転 して フ ェロ磁性 と同様 の配列 に
なる ものをメ タ磁性 と呼んでいる。 また、 らせん磁性 では一つの原 子面内 ではス ピンが強
磁性的に配列 しているが、とな りあ ったス ピンは一・一定の角度 を有 している。
(3)従来型の磁 気分離装置
従来型の磁気分離装置 では、装置に固定 された磁石や磁極に磁性物質を吸引す る方式に
よ りこれを分離 し、磁場勾配が比較的小 さいためおもに強磁性粒子 を対象 とす る。従 来か
らの磁気 分離手法を知る とともに高勾配磁気分離装置の特長を よ り明確にす るために、本
項では この従来型の磁気分離装置 にっいて概観する。 なお小規模型磁気分離装置 にっいて
は次項で、 また高勾配磁気分離装置については1-2-3(2)で述べる。
(a)ドラム型磁気分離装置
種 々ある形 式の装 置の うち、図1-5に 示す装 置/Feed
で は、供給粒 子は最 上部 か ら ドラム上 部に供給 さ
れ、 ドラムの回転 とともに反時計方向に下方に移動 〆 説 譜}ng
する。強磁性粒 子(Mags)は磁気力に よって ドラム面
ヒに吸着 され たまま運 ばれ、その多 くは磁気力が作
用 しない ドラムの右側面で落下するのに対 し、非磁
性粒 子(Tairings)は遠心力や重力の作用 に抗 しきれ
ず 、 ドラ ムの左 側 面で 落 下 す る。 ま た中 間粒 子
(Middlings)はMagsほど強 く磁気力に引かれないの
で、MagsとTailingsとの中間に落 ちる。こ うした原
理 を利用 して 、湿式法 による磁気分離装置が考案 さ












度 、磁場勾配が小 さいため、マグネ タイ トを10%以上含む平均100μmの 粒子 を回収 でき




本装置 の代 表 として図1-6にWetherillhi
ghintensityseparatorを示す。供給物質は左
側か ら輸送ベ ル ト上 に落 とされ、非磁性粒子 は
装置 を通過 して右側 に落ちる。磁性物質につい
て は、例 えば強磁性 物質 は図中のaで 、また、
よ り弱 い磁性 を有 する物質 はbで それぞれ捕捉
されてcで 示 す尖 った極 に吸引され、磁極問を
輸送ベル トとは直角に動 くクロスベル トによっ
て運搬 、分離 される。
この装 置はお もに鉱物 の品位 上昇 に用い ら
れ 、電磁石 を利 用 しているため比較的大容量 の
分離が 可能 である。
(c)格子型磁気分離装置
図1-7に 示すよ うに供給粒子 が通過するパイプ
内に幾組 かのチ ューブが配置され、.チューブ内には
円盤 あるいは棒状 の磁石が詰め られる。格子外部に
は放射 上の磁場 がっ くりだされ、強磁性粒子 は格子
上に捕捉 され る。
この装置 は乾燥状態の物質 か ら微量の鉄の分離に
利用 され 、捕捉 され る鉄 量は比較的少 ないので、回




















本装置で は円板 に磁石を埋め込み、 これ を回転円板法の円板 と同様 に回転させ て磁性物
質 と接触 させ 、これ を磁石表面 に吸着 させ る。おもに鉄鋼廃水等の廃水処理 に用 い られ る
が、第6章 で述べ る磁気 シー ド法 を活性汚泥法に適用 し、汚泥 を含 む磁性 沈殿 の固液分離
に用い るなどの方法 も考え られ る。
(4)小規模型磁気分離装置
(a)Davis型磁気分離装置
本装置 は図1-8に 示す ように・傾斜 チューブ(直 径2.54cm)とこれ をはさむ電磁石 か
らな り、チュー ブ内を数9の 供給粒子 を乾燥あるいはスラ リー状態 で通過 させ る。電磁石
一6一
の磁極 先端 を強 く絞 ってあるため 、その先端部で
は強い磁場 と大 きい磁場勾配が発生 し、それだけ
大 きな力を通過粒 子に作用させ ることができる。
強磁性粒 子は この磁極近 くの管内壁 に吸着 され、
それ よ り磁 性の弱 い粒子は下流側へ流 され る。 こ
の装 置では、粒子 に対 してよ り強い磁気力 を働か
せる ことがで きる反 面、処理空間が狭 く制約され
るため、鉱石中の強磁性体 の含有量 を調べ るなど
の 目的で実 験用 として用い られている。
(b)FrantzIsodynamic型磁気分離装置
本装置 では、磁極間の粒子に作用する磁気力が
その距離に関係な く一定 となる ように、図1-9
の ように磁 極の形状 に特別の工夫を施 してある。
この場合、磁 場は磁極問の空隙が小 さ くなる方向
に強 くな り、磁場勾配は逆 に空隙が大 きくなる方
向に大 きくなる。磁極間に粒子の滑降斜面を設置
し、 これを磁場の弱 い方 向がやや低 くなるように
する と、供 給粒子の うち磁性粒子は斜面内で磁場
の強 くなる方向に磁気 力を受ける。一方、非磁性
粒子は重力の作 用に より磁場が低 くなる方向に力
を受 けるため、両粒 子は斜面内で分離 されること
になる。
丁aitl∩gsOutlet






7)磁気 分 離 装 置
本装置及 びDavis管磁気分離装置 は、磁場勾配を利用する点で後述 する高勾配磁気分 離
装置 の原型 であ り、大型化 しに くい欠点 はあるが従来 の磁気分離装置 と比較 する とかな り

















作 用 す る。本法 で は この原理 を利用 して 、例 えば
図1-11に示 すよ うに、フ ィルター部に曲率半径の
極めて小 さな部分 を もっ磁性媒体(例 えばステンレ
ス スチール ウールの ような強磁性細線)を 充填 して
外 部磁場 を印加 し、通過する磁性粒子 をフィルター
上に吸着 ・除 去する ことになる。




(▽;ベ ク ト ル 演 算 子)
図1-11高 勾配磁気分離装置
ここで、V;磁性粒子 の体積,H:磁 場強度,M,;粒子磁化,で あ る。強磁性粒 子ではMpが
大 きいため低 磁場下 においてもFMを十分 に大 きくする ことが 可能であ る.一 方 、常磁性粒
子のよ うな弱磁性粒 子では、MpとHの 方向が同じで
　 　
Mp=XpH(Xp;粒 子 の 比 磁化 率)(1-2)
で表わせ る とする と、
づ
FM;VMp▽H=VXpH▽H (1-3)
とな り、F。を大 きくするにはHと ▽Hの 積 を大 きくするこ とが必 要であ る。 ここでHの 大
きさは用 いる磁 石の種類 と磁場 の強 さに、▽H値 は フィル ター の種類、形状 な どに左右さ
れ る。高勾配磁気 分離法で は通常 、電磁石を用いる ことか ら、表1-1に 示 した ように従
来の磁気分離装 置 と比較 して発生磁場で10倍以上、磁場勾配 で102～103倍の性能を有す
るこ とか ら、F。でIO3～IO4倍の大 きな値を得 ることがで き、 この よ うに磁場勾配 を大 き
くとれ るよ うに 工夫 した点が高勾配磁気分離法の最大の特徴 であ る。
(2)装置
高勾 配磁気 分離装置には表1-1に 示 したよ うにいくつかの種類 がある が、一例 として
図1-12にKolm-Marston型の連続式装置 を示す。フ ィル ター部 はステ ン レススチール ウー
ルを充填 した い くっ かのキャニ スターか ら成 ってお り、それ を取 り囲む カルーセルが一定
速度 で緩やか に回転 して印加磁場内に入 り、磁性粒 子を捕集 しては磁場外 に出て逆洗す る
操作が繰 り返 され る。フ ィルター 部は磁場外 に出て も残留磁化 の影響 が残 る もの の、逆洗






















また、フ ィル ターに捕集 しない方式 として図1-13に示す ものが提案されて いる。本方
式では、 うすいキ ャニスターの片側あるいは両側に強磁性細線を設置 する と、種 々の物質
が混在 している流入物質がキ ャニ スター中を移動する間に、その磁気特性 に応 じて異なる
吸引力あるいは反発 力を受けることを利用 し、出口側で各物質 を分離 しよ うとする もので
ある。この方 式では、図中にも示 しているように磁場の印加 方向を変える ことに より、磁
気力の作用方向 を粒子 によって変化 させ ることができる。応用分野 としては、選鉱や 血液
中の成分分離 などが考え られ、新 しい分離方式 として注 目され る。
この ような高勾配磁気分離を効率的 にに行 うためには、強力 な磁石 と、磁場勾配 をで き
るだけ大 きくで きる ような強磁性細線あ るいはフ ィルター充填物(マ トリックス)が 必要
である。
本法 に用 い うる磁石 と して は 、
表1-3に 示 す ものがある。永久磁
石 は電源 が不要 である ことか ら、発
火性の ものにも利用 できる利点 があ
るものの 、常磁性粒子の ような弱磁
性粒子を対象 とする場合には磁場不
足である。空 心 コイ ルはかな りの高
磁場 を発生する ことが可能 であるが、
表1-3高 勾配磁気分離法に用いうる磁石
磁 石 の 種 類 発生磁場(kOe)
@永 久 磁 石
⑤常伝導磁石(電磁石)
@空 心 コ イ ル





1～20kOeの磁場発生 には電磁石のほ うが手軽 であ
る。また超電導 磁石は まだ多くは用い られていないが、液体窒素 を用い うる温度下で電気
抵抗 がゼ ロ となる超電導物質の開発に成功 してお り、エネルギー 損失の少ない装置 として
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今後 非常に有望 になる と考え られ る。
以上の ことか ら現在の ところ、通常の高勾配磁気分離処理 においては電磁石 が多 く用い
られてい る。 しか し、大電 流が必要であることか ら磁場 を大 き くする よ りはフ ィル ター充
填物 を工夫す るこ とによ り磁場勾配を大 きくしたほ うが有利で ある・
フ ィル ター充填物 としては次の ような特性 を有することが要求 される10)11,・
①飽 和磁化が大 きい。
② 高効 率の吸着性能 を得 るために、形状 としては曲率半径が小 さい部分 を多 くもち・表
面積が大で 、充填率が小 さい、な どの条件を満足 する。
③磁気 特性 が劣化 しない。
④ 逆洗に も十分耐 えられる強度 を有 する。
⑤ 耐食性に も優れ る。
⑥入手が容易 で、比較的安価 である。
これ らの条件 を比較 的満足 す る代 表的 なフ ィルター 充填物 と しては、 ステ ンレス性 の
ウール状の ものや金網がある。 しか し、高勾配磁気分離法 をさ らに優 れ た方法 として確 立
















効率 とそれへの影響を、また後者は、粒子飽和捕集量(粒 子堆積量の最大値)や 粒子堆積
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に伴 う捕集効率の変化などを扱 う。基本的な磁性粒子捕集理論の概要を簡単な説明を添え
て図1-14に 示す。 これ らの理論 は手法的には、粒子個 々の挙動 を追跡 する ミクロな方
法と現象を総括的に記述するマクロな方法に分類されるが、両者を結びつける努力もされ





































1-3-2粒 子 軌 跡 理 論
(D概 要
粒子軌跡理論 とは図1-14に簡単な説明を付 したよ うに、捕集体近傍 におけ る粒子 の運
動を理論 的に記述 し、粒 子捕集効率を もとめる手法 であ り、実験パ ラメー ター をまったく
介 さない点 に特徴 がある。なお、この理論の数式 による表現 につ いては第2-2節 で記述
す る こ と とす る 。
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本理 論 は、単一球 あるいは単一円筒上へのエアロゾル粒子の捕集 の解析 法15}として ま
ず発展 し、その後清澄 ろ過 にも適用16)され、モデル系において はかな りの精 度で粒子捕
集効率 を予測 しうることが示 されている。 また、著者 も粒度 分布 のあ る粒 子を対象 として
本理 論の適用について検討 を行い、本理論の有効性についてはすで に確認 してい る17)・
高勾配磁気分 離における粒子軌跡 モデルの適用 は、Watsoni8)によ って常磁性粒 子の挙 動
を取扱 うために展開されて以来 、多 くの研究者 によって補正 、拡 張が行 われ て きた・その
基礎 は、 静電 フ ィル ターにおけるエ アロゾル粒子の気流中か ら円柱状細 線上へ の沈 着過程
を表わす ため に展 開 したZebe1の理論19〕にあ り、基本的には 前記の空 気 ろ過 、清澄 ろ過
で展 開された理論 と同 じものである。ただ し、高勾配磁気分 離法 では磁気 力が粒子 に作用
する重要な力 となる。
(2)粒子軌跡 と比捕獲半径
高勾 配磁気 分離法に同理論を適 用す る
場合 に、他 の清澄 ろ過等 と異なる点 は強
大な磁気 力が作 用する ことであ り、とく
に磁場 および流れ場 の方向 によって粒子
はまった く異 なる運 動をする。.それ らの
方向の幾何学 的な関係 からは、高勾配磁
気分離法 は図1-15の ように3つ の タイ
プ((A),(B),(C))に分類される。
(A)及び ⑧ タイ プにおける粒子軌跡
の著者 らに よる計算例を図1-16(A)(B)
に示 す。図1-16(A)において、細線上 に
到達 しうる粒子 軌跡 の うち、細線 のはる
か上流(通 常 は細線半径の10倍以上を と
る)で の横(x)座 標が最大の軌跡を限
界軌跡、 これ に対応 するx座 標(x)
OQ
を磁性線 半径aで 規格化 した無次元数 λ
を比捕獲 半径 と定義する。 したが って、
x≦ λaを 満 たすx座 標 か ら出発 した軌
跡 はすべ て捕集体(細 線)上 に到達 する
が、x>λaで は粒 子は捕獲される こと



































ター充填率が比較的小 さいランダム配列 の場合、初期粒子回収率(R。)は この比捕獲 半径
を用 いて 、
Ro=1-exp(-4FλL/3πa)
(F;フ ィ ル タ ー 充 填 率 、L;フ ィ ル タ ー 長)
(1-4)
で表わされ る田)。 比捕獲 半径 を理論的にもとめることは、装置 設計に とって非常 に重要
な課題であ り、以 下に粒子軌跡を基礎 に した これに関する従来 の研究 にっいて記述す る。
(3)従来の研究
Watsonl8,20),Luborsky2i),Cowen22,らは単一磁性線 に関 し、 タイプ(A)と(B)ある
いはその どちらかの フィルター タイプについて、磁気力 と粘性抵 抗力のみを考慮 して粒子
の運動方程式 を簡略化 し、さらに流れ場 をポテン シャル流 で近似 して粒子軌跡 及び比捕獲
半径 を計算 した。 また後 二者 にっいては、その計算結果に基 づ き比捕獲 半径 を もとめる近
似 式を提示 している。Cumminngら23,は(B)タイプについて磁気 力、粘性抵抗 力のほかに
慣性 力、重力 を考慮 して 、流 れ場 と してポテ ンシャル流 を用 いて種 々の条件 下で シミュ
レー ションを行 い、粒 子に作用する磁気力は粘性力 と比較 した場 合磁性線近傍 では極めて
強 いこと、さ らに条件によっては細線の背後 でも粒子捕獲 が起 りうる ことなどを指摘 して
いる。さ らに彼 ら24⊃は、流れ場 をポテ ンシャル流あるいはク リー ピング流 で近似 し、 ロ
ン ドンカは粒子捕獲に大 きな影響を及ぼさないこと、 クリー ピング流近似 のほ うが物理 的
にも流れ場の良 い表現であると結 論づけている。.(C)タイブの場合 につ いては解析が比較
的容易であ り、Birssら25)あるいはUchiyamaら26)によって非粘性近似 下で粒子軌跡 が
解析的に もとめ られている。
一方、粒 子軌跡をテ レビカメラ等 により追跡する実証的 な研究 もまたい くつ か行われて
い る。そのなかで、Treatら27〕はN,ガ ス気流中の常磁性粒子 の軌跡 の観察 か ら、流れ
場 をポテ ンシャル流 で近似する と、高 レイ ノルズ数 域にお いて観察結果 は理論 による結果
と良 く一 致す る ことを見 出 して い る。一方、Scheweら28,は液中 で ピロ リン酸 マンガ ン
(Mn・P207)粒子 の、 またPau1ら29)は赤血球の軌跡 を観察 し、低 レイノル ズ数域(前 者で
O.1<Re<0.5,後者でRe≒2×10-3)では、流れ場 をク リー ピング流 で近似 すると観察
と理論の両結果 が良 く一致する と報告 している。流れの遷移領域(1<Re〈10近辺)に おけ
る粒子挙動 につ いては多く報告されているわ けではないが、小 田ら30)は粒子 軌跡の観察
結果は理論に よる結果 と一致せず捕獲半径の観察値 は理論値 よ りもか な り小 さいと報告 し
て いる。高勾配磁気分離法による水処理 ではこのよ うな遷移領域 を取扱 うことも多く、両
結果の不一致の程度 を明 らかに し、工学 的な取扱い方にっいて考究す るこ とは重要な課題
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である と考 え られ る ことか ら、本研究ではこの点に留意 した検討 を も行 って いる・
磁性 線 を多数本配列 した場合 は粒 子軌跡の計算が極めて複雑 とな り、規則配列 の場合 の
みTreat31)、Uchiyamaらs2,により計算されている。また、軌跡計算 か らろ過効率を も
とめた例 としてはGreinerら3s,の研究が、粒 子軌跡を観察 した研究 にはLawsonら34》の
ものがあ る。
1-3-3力 の っ りあ いモ デル
このモ デル は元 来 、磁性 線近傍 に おいて磁性粒子 に作用 する種 々の力のつ りあいを考
え、この大小 関係か ら粒 子が磁性線 に捕獲 され る限界(例 えば粒 子径 など)を もとめる も
のであ るη。 しか しながら、粒 子が捕獲され る以前に、実際 に この粒子 がその位置まで移
動 して くるか どうか 、また捕獲後 に粒 子がその位置に留 まって いるか ど うかな どにつ いて
は このモデル は言及 し得ず、上記の捕獲 限界条件 は必要条件に す ぎない こ とか ら、本 モデ
ルはおお まか な条件 を示 しているといえる。その意味か ら、本 モデルは厳密 な もの とは言
い難 いが比 較的簡 単であることか ら、最近では磁性線上への粒 子堆積 断面形 状や断面積 、
す なわ ち飽和捕集量 を予測するのにこのモデル による検 討が行 われ ている。
Nessetら35)は図1-15の(B)形式の場合 にっいて、流体抵抗 力を考慮.した磁性粒子堆
積過程 の静的っ りあ いモデルを展開 し、流速が異 なる場合の粒子堆積 形状 と堆積 半径 を予
測 し、モデル中のパ ラメー タ値を うま く設定すれ ばFriedlaenderらs6}による観察結果 と
よ く一致 する ことを見出 した。(C)型式についてはWankatら3'}が力のつ りあいモデル と
実験 によ り検討 を行 い、堆積 長さ(R。)は、
RasC1(Vm/Vo)c2(1-5)
(C1,C、;定数、vm;後述 する(2-64)(2-65)式中で用い られ る磁気速度 、v。;流速)
で経験的 に表わせ 、C置値 は磁場の印加の履歴な どによって変化 する と報告 している。ほか
には、Glewら38,が反磁性粒 子の堆積 を、Bi-Jun-Guoら39)が磁性 球体への磁性粒子堆積
を取扱 ってい る。図1-15の(A)型式への力のっ りあ いモデ ルの適 用にっ いては、 とくに
流れ場表現 につ いて複雑さを増すために従来あ ま り行 われてお らず 、著者は本論文中でこ
の力のつ りあ いモデルの(A)型式への適用 とその方法 にっいて も検討 を加 えた。
1-3-4ろ過理論 の適用
高勾配磁気 分離法 はフィル ター を用 いる場合は一種 のろ過操作 であ り、清澄 ろ過などと
同様 にフ ィル ター効率を表 わすの にろ過係数(吸 収係数)が 用い られ るほか 、粒 子堆積過
程 にお いては フ ィル ター内にお ける粒 子濃度 、フィル ターへ の付 着堆積量 の場所的時間的
分布 を も とめ 、その破過特性 を推定 してい くことが研究 され ている。
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第 レ3-2項に記述 した粒子軌跡理論による検討は現象 を ミクロな面か ら、また上記ろ過
理論による検討 は現象 をマ クロな面か ら明 らかに しよ うとす るもの であるが、ろ過現象の
追究 にはこれ ら両面からの検討が不 可欠 である。両者 の検討 を結びっ けるため に、粒子軌
跡理 論よ りも とまる比捕獲半径 と吸収係数 を関連づける試み(詳 細 は第4-3-2項を参照)
がWatson40},Akoto4'⊃,Collan42,43}らにより行 なわれ、 また、 ろ過進行に伴 う吸収係
数の変化 につ いて も検討が加 えられている。 しか しなが ら、 これ らの研究は定 式化にかた
よっているもの が多いため、本研究では実験面か らの検討含めて総合的に考究 した。
1-4高 勾配磁気分離法の応用
1-4-1概説
磁気分離法 は第1-1節 において述べ たように、カオ リン中か らの鉄分除去 などのよ う
に比較的粒径の大 きい強磁性粒子の分離については 占くから用 い られ てきたが 、高勾配磁
気 分離法の 開発に よ り、弱磁性 のサ ブ ミクロン粒子 もまた分離 可能 となった。 これ によ
り、応用分野 も水処理、空気 ろ過などの衛生 工学関連の分野の ほか、選鉱や資源採取 など
のエネルギ ご関連分野など多方面にわたるよ うになってきた。本節で は高勾配磁気分離法
の各種分野への応用について、水処理分 野を中心に概観す る。
1-4-2応用分野
表1-4に 種 々の分野における同法の応用例をまとめた。 これ らの例のなかには多 くの
実績のある ものか ら1っ の試み として行 なわれたもの まで幅広 く含 まれているが、文献等
か ら著者 が判断 した応用の程度 をA(実 用化されて いる もの)か らD(検 討中の もの)ま
で4段 階にラ ンクづけ している。
主要な応用分野 の1っ である水処理 にっいては次項で詳述 するが、その他 で応用が進ん
でいる分野 としては選鉱関連 をあげることがで きる。選鉱分野 では強磁性 の もののみでな
く常磁性や反磁性粒子の分離に も応用 されるほか、同様 の応用例 として汚泥 か らの常磁性
物質の分離 も試み られている。 また最近ではセ リウム(Ce)やネ オ ジム(Nd)、ウラン(U)の
ほか、ニオブ(Nb)などの希土類元素の品位上昇 についても報告 され 、実 用の可能性 も十分
高 いと計算されてい る。化学工学分野では製造工程 中に使用 され る触媒 の回収 且4)に注 目
されてお り、例えば図1-17に示 される脂肪酸の製造 工程 に用 い られ るNi触媒(強 磁性)
について99%程度 の回収率が得 られているようである。 さらに医学 面において図1-13に
示 したよ うな装 置を用いて血液中 からの赤血球(常 磁性)の 分離が試み られて いるほか、
海水 中か らの ウラ ン採取が検討されるな ど、今後 、応用範囲は さらに広が るもの と期待 さ
れる。
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表1-4高 勾配 磁気分離 法の種 々の分野 におけ る応 用例11}t4,44)
応用分野 応用例 対象物質、前処理法、その他 ランク 参考文献
①水処理 (a)鉄鋼排水の処理 転炉集塵、熱間圧延排水等の各種鉄鋼腓水を直接 A,B 45)
に、あるいは少量の凝集剤を添加して強 ・弱磁性粒子
を除去。
(b)火力 ・原子力発電所系統水 循環水あるいは一次、二次冷却水中のクラッドの直 A,B 46)囎 接 ろ過。
高速増殖炉の冷却材(液体ナ トリウム)中に発生す C 47)
る クラ ッ ドの除 去。




各種凝集法と磁気シー ド法を併用して重金属を含有 C 50)
する磁性沈殿を生成。














②空気浄化 (a)電気炉、転炉嶢結炉排ガス 塩基性転炉のダスト処理では2.14kOeで1μm程度の C 55)56)
の集塵 粒子を97%除去。気体では流速が速いので強磁性体粒
子に限られる。
(b)吸入性ダスト(アスベス ト 10μm以下のアスベス ト繊維の懸濁液(濃度25μg/ C 57)
繊維)の除去 m1)を15kOeの磁場下で処理し90%の除去率を得る。
灘 (a)鉄鉱石の磁気選鉱、品位上 たとえば、低品位ヘマタイトの粗選、精選、高品位 A 58)
昇 スペキュライト鉱(鏡鉄鉱)の精選、微細粒子を分離
できる点が浮選によるよりも有利。












〔f)希土類鉱石の品位上昇 各種希土 類を含 む鉱 石(比 磁化率10-3～10'4)と他 C 62)
物質の分離。
④窯業原料 (a}カオリン等陶土、硅砂中の 湿 式 でH倒Sあ る い はHIHG器処理 を行 い 、Fe、0。. A 63)
の品位上昇 不純物除去 Tio2,FeS等を除去。
羅 (a)有害物質などを含む汚泥処 汚泥中の常磁性物質(α 一Fe、0,.)と反磁性物質 C 64}
再利用 理 (Sio2)を効率go%以上で分離、常磁性物質(α一
Fe203.Cr(OH)3相互 間の分離 も十分可能 。





⑥ ガラス原料の回収と再利用 απのガラス研磨によって生成される廃スラリー か B 66)
ら鉄分を除去し、得られた産物をガラス原料として再
利用。
500t㎝/hrのスラ リーを処理 し、乾重 量8～15ton
の汚泥を再利用。














































鉄鋼廃水中 には強磁性の酸化鉄 を主体 としたSSが多 く
含 まれて いるため、直接 ろ過が可能であ り、現在すでに
実プ ラン トが稼動 して好成績を収tl)ている。表1-5に
高勾 配 磁 気 分 離 法 に よ る鉄 鋼 廃 水 の処 理 例 を示 す 。
図1-18の対応す るSSの磁化特性 をみる と、SSの磁化 が
大 きい、すなわ ち強磁性粒 子を多 く含 む廃水 ほど高除去











74)図1 -18SSの 磁 化 特 性
表1-5鰍 こσ)タ匹廷昼fダ哩74⊃翻 熱間圧延廃水 電解アルカリ脱脂液 真空脱ガス装置冷却水 真空脱ガス装置冷却水
原水SS(㎎/1) 200 150 1200 70 70
ろ過水SS(㎎/D [5 25 19
除去率(%) 92.5 83 98 6081 82
処 理 量(m3/hr) 20 UOO 一
ろ過速度 何励 200 600 400 200200 200
ろ過 時間(min) 30 20 一
印加 磁場(kOe)
,
3 3 1く 36 3
設置面積(m2) 4.5 40 一
電磁石電力(㎞) 5 24 一
SS径数μm以 SS粒径最大50温度90℃pH12 強磁性粒子5～10% 高分子凝集剤を0.1㎜
下.強磁性粒 μmまで巾広 α一Feを90%含 酸 化マ ンガ ン4〔〕～60% 添加
子を多く含む く分布 有 そ の他Si,A1等を含む
一18一
真空脱 ガス装 置冷却水のように、強磁性粒子が5～10%と少 ない場合 には、さらに印加磁
場 を高める必要 が あるが、0,1mg/1程度 の高分子凝集剤 を添加 するこ とによ り、処理性
が大 き く改善 されて いる。こういった高分子凝集剤の有効性 は他 の報告75〕にもみ られ る
が 、硫酸 アル ミニ ウム(A1,(SO。)3・nH・0)の使 用はあ まり有効 でない とされ ている。
また最近 、令延 クーラ
ン ト中の鉄分 を、ロール
マーク等 を防止 し製 品の
品質 向 上 を 図 る 目的 で
高勾 配磁気分 離法に より
除去 し、クー ラン ト液を
循環利用 する ことが試み
られている。 クー ラン ト液
は5%程 度 の油 分 を ふ く






が処理の ポイン トで あ り、
20～30分毎 に逆洗
↓(60秒)
理 → エ アーブロー
(45秒)(8秒)
→ 蒸気洗浄 → 温z"
図1-19冷 延 クーラン ト処理におけるHGMS運転方法の例14)
表1-6ク ー ラン トのHGMS処 理(鉱 油べ一 ス)14,
ろ過初期 15分後 30分後 平均
原液Fe濃 度(㎎/1) 355 358 348 353.7
処理液Fe濃度(㎎/1) 156 175 181 170.7
Fe除去率(%) 56.1 51.1 48.0 51.7
高勾 配 磁気分 離 法 と従来 のデ ィス クフ ィル
ター とを比較 する と、油分持 出 し量は約%に
減少 するとされ ている。高勾配磁気分離法を
用いる運転方法 の例 を図1-19に、鉱油べ 一
スの場合の処理結 果を表1-6に 示す。30分
間の処理で はそれほ どFe除去率の低下はみ ら
れていない。また図1-20に示 すように、長
時 間の運転((350サイクル、127時間)に つ
いても、除 去率 の低 下及び圧損 の大幅な上昇
は生 じていない。
(b)火力、原 子力発電所系統水の処理















を構 成す る機器 お よび配 管か らクラ ッ ドと称 する腐食 物質が発生 する・ この ク ラ ッ ドは
γ一Fe20,,Fe,0。等 の強磁性 物質 や α一Fe203,γ一FeOOHのほかCu,Ni等か らな り・ボ イ
ラーチ ューブ内 に沈着する と伝熱効率 を悪 くするなどプ ラン ト稼 動率 を低 下させ る・ さら
に原 子力発電 所 において一次冷却系に混入するクラッ ドにつ いては、炉心 を通 過する際中
性子 によって58Fe(n,γ)5gFe,・・Fe(n.P)・4Mn,5gCo(n,γ)60Co等の放射化 が行われ 、
これ らが炉 内や循環 系統 に蓄積 する ことによ り空 間線量率 が増加 する。 したが って 、ク
ラ ッ ド除去 はプラン ト稼動率 を高めるだけでな く、原子炉近傍 の放射能 を低 減す ることか
らも重要な意 味 をもっ。
原 子力発電所 にお いては図1-21に示
すA～Eの 位 置への高勾配磁気 分離法の
適用が計画され 、既 にアメ リカで十数 カ
所、 日本で も数 カ所 のパイロ ッ トプ ラン
ト試験が行われ るな ど実 用化にむけて検
討が進め られている。 ここでBWR型プ ラ
ン トにおいては復 水系への設置 によ り56
%の クラ ッ ドが除去 され、フ ィル ターの
改良 によ り除去率 はさらに上昇する と報
告されている ほか 、 ヒータ ドレン系に設









図1-21BWRプラン トへの電磁フ ィル ター
適用想定位置76〕
PWR型プラ ン ト
にっ いて も最近 、二次循環系への高勾配磁気分離法の導
入 が試験 され、装置的な検討がなされている78)。また
高速増殖炉 の冷 却材(液 体ナ トリウム)中 に発生する ク
ラッ ドの除去47)について も試験 されてお り、これは当
初 クラ ッ ドの組成 を分析 把握 す るこ とが 目的 であ った
が 、高勾配磁気 分離法 の クラ ッド除去性能の高さが報告
されてい る。 高勾配磁気分離法はこのような高温中 にお

















合 はフェライ ト化 によ り強磁性体 に変換 したあ と分離するこ ともで きる。 フェライ ト法は
重金属イ オンをス ピネルフェライ トの結晶 として沈殿させ る方法 であ り、本論 文の第5章
において高勾配 磁気 分離法を組み合わせ た重金属処理法につ いて検 討を加 える。また、磁
性捕捉剤 の利 用では、非磁性物質 に強磁性粒子(例 えばマグネタイ ト(Fe30。))を添加す
る磁 気 シー ド法 とよぶ 前処理 を施 し、生 成 した磁性沈殿 を磁気 的に分離 する。この磁気
シー ド法 一高勾 配磁気 分離法による廃水処理法 については第6章 で詳述 する。
(a)フェライ ト法の利用,
フェライ ト法 によ り研究所廃水を処理 し
た例を表1-8に 示す。いずれの重金属 も
非常 によ く除去 されてお り、良好に生成 さ
れた汚泥 は磁気 分離のあ と有効再利用が可
能である。ただ し、水銀については加熱 に
よる飛 散のため に低濃度になる と考え られ
るため、現在 で は予め還元気化後 、 トラッ
プ して除去する方法が とられ る。
(b)磁気 シー ド法の利用
磁気 シー ド法 一高勾配磁気分離 法による
非磁性物 質の処 理についてはそれほど多 く
の例があるわけではないが、表1-9に 示









Cr 10 0 01>
Ni 1000 0 2
Mn 12 0 007
Fe 600 0 06
Bi 240 0 1
Pb 475 0 01
す ように、河川 水や下水を処理 した場合 について微細粒子 を含むSS、バ クテ リア等がよ く
除去され ウイルスにっいても除去可能であるこ とが報告 されて いる。また、オーズ トラ リ










表 面 水 河 底 水








(ITUロnits) 202 go 1.7001
層100 503 94 92 87
腰
(COlorunits)1053 97 a7⑳1 100 15020 87 86 81
ミS㎞9〃) 75 29 6905 99 459 80
一 一











































高 分 子 凝 集 剤0.4～1.1㎎/1
硫酸 ぱん土40～14〔}rng/1
ン ト化 が進 んでいる。最近では、皇居外 苑濠において藻類除去試験 が行 われ 、表1-10に
示 すような結果 が得 られている。 同報告 による と高勾配磁気分離処理 は、同時 に検討され
た緩速砂 ろ過法 と比較 しても藻類の除去効果は相当優れてお り、建設 費が安 く、用地面積
が少 なくてす むが、維持管理費は相対的 に高 くなると結論づけ られている。 また赤潮処理
につ いて もホルネ リアを対 象に、pH9.3,PAC100mg/1,マグネ タイ ト100mg/1.印加磁
場4×10A/m(5kOe),流速1.8cm/secの条件 下 でほ ぼ100%の 除 去率 が得 られ て い
る53}。実用的 には大型船舶上での処理が考え られているが、膨大 な量の水 を処理する必
要があ り、 コス ト面の問題 もある ことか ら今の ところ試験段 階 にと どまって いる。
通常 の磁気 シー ド法では、対象水
に強磁性体 と必 要に応 じて少量の凝
集剤 を添加 するが、さ らに粘土鉱物
を添加 する とオル トリン酸 イ才ンが
除去され、 表1-11に示す ように比
較的低 濃度の場合 は76%以上が除去
され ている。 この よ うに磁気 シー ド
法 は溶解性物 質にっ いて も適用可能
であ り、BOD,CODにっいて も70～90


















































第5章 では、高勾配磁気分離法 による水処理の対象物質を非磁性物質 に も拡大 するため
の一環 として、溶解性重金属 のフェライ ト法 一高勾配磁気 分離法に よる処理 につ いて検討
を行 った。本研究で はカ ドミウム水溶液 を例 に取 り、 フェライ ト生成条件 と生 成 フェライ
トの安定 性、低 磁化粒子を含む生成 フェライ トの分 離に対 する高勾 配磁気分離法 の適用性
とその限界等 にっいて明らかに しようとした。
第6章 では、粒子状あるいは溶解性 の非磁性物質 を対象 として 、必要 に応 じて各種凝集
法を併用 しなが ら、磁気 シー ド法 一高勾配磁気分離法による処理 法を確立 しよ うとした。
本研究 では とくに、磁性沈殿の生成 とその条件、生成磁性沈殿 の高勾 配磁気分 離特性 を明
らかにする ことに留意 レ、得 られた知 見を基礎 として同法に よる実廃 水処 理 を試み た。磁
気 シー ド法 を用 いる従来の水処理では、強磁性体 とごく少量 の凝集剤 を用いて磁性沈殿を
作成す るのが通常で あったが、 ここで はさ らに凝集操作 を併用 して溶解性物質 の除去を行
う方法を提案 してお り、これが本章における研究 の大 きな特徴 とな って いる。
第7章 では、磁気 シー ド法一高勾配磁気分離法 による水処 理の基礎 として、磁性沈殿の
生成機構 ならびに磁性沈殿 の磁性線上への捕集 ・堆積過程 とその影響 因子 を明 らかに しよ
うとした。ま た、添加 した強磁性体や一部の凝集剤の生成磁性沈殿 か らの 回収方法 とその
条件 にっいて も検討 を加 えた。
第8章 では、以 上の各章で得 られた成果 を要約 するとともに 、今後 の課題 にっいて記述
した。
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第2章 単 一 磁 性 線 に よ る 磁 性 粒 子 の 初 期



















粒子軌跡理論 は実験パラメー タを介 さずに粒子運動 を数式に よ り表現 する ものであ り、
粒子挙動 の把 握や粒子 の捕集体へ の捕獲 の機構 を明 らかにするための有 用な解析手段であ
る。本節 では、各種磁性粒子(常 磁性、強磁性、寄生強磁性)の 粒子軌跡計算法 を示す と
ともに、磁性線近傍 における磁性粒子の挙動及びそれ と系を支配 しているパラメータとの
関連、粒子初期補集効率予測方法 などにっいて同計算法を用いて検 討する。高勾配磁気分
離法 では上記計算 において流れ場 としてポテ ンシャル流が無条件 に多用 され るが、流れの
遷移領域(1<Re<10)下で操作 されるこ とも多いため問題 が残 されている。 したがって、




体抵 抗力(FD)のほか 、重力(F・)、慣性 力(F,)をあげ ることがで きる。 この時の粒子の運動
方程 式は、
　 　ウ 　 　 　
FM十FD+FG+FI=0 (2-1)
で表 わ され る。作 用 力 として は この ほか に も界面 化 学 的 な 力(電 気 二 重層,Vander
Waals力)をあげる ことができ、清澄 ろ過では重要 であるこ とを著者 らも確認 している1,




図2-1の ように強磁性細線の中心 を原点 とし、細線 方向が
z軸、印加磁場の方向がx軸 となるように とった座標系におい
て、磁場中の強磁性細線近傍にある常磁性粒子 に作用する磁気
力は以下の ように もとめることができる。なお粒子は球形で そ
の径 は十分に小さい もの とする。
磁気 ポテ ンシャルUは ラプラス方程式 ▽2UOを 満足す













∂ → ∂ → → →
(▽="5-Fi・+





強磁性細線の内部及 び外 部のポテ ンシャルはいずれ も(2-3)式で表現 で きるので、 これを




を満 足 す る ・ ま たU・ ・に つ い て はr→0で 有 限 値 を と り、0<r<a ,θ=π/2で は
一32一
Uin=0と す る と 、U,。,U。 。,は 次 式 で 表 わ さ れ る 。
UinC5rcosθ(C5:定 数)(2-5)
U。。t-Horcosθ+(C6/r)cosθ(C6;定 数)(2-6)
さ ら に 円 柱 表 面(r=a)に お け る 境 界 条 件 は 次 の よ う に 与 え ら れ る 。
一 μ(∂Ui n/∂r)+Mcosθ 一 μo(∂Uout/∂r)(2-7)
一(1/r)(∂U血n/∂ θ)一(1/r)(∂Uout/∂ θ)(2-8)
こ こ で 、M;強 磁 性 細 線 の 磁 化,μ;透 磁 率,μ 。;真 空 の 透 磁 率,で あ る 。(2-5)～






μ 十 μ0μ 十 μor
(2-9)(2-10)式 は 、 図2-2に 模 式 的 に 示 す
強 磁 性 細 線 に 関 す るH。 とMの 関 係 に 応 じ て 以 下
の よ う に な る 。 な お 図2-2中 のXmは 強 磁 性 体
の 微 分 磁 化 率 で あ る 。
H。が 十 分 に 大 き くMが 飽 和 に 達 す る と 、
μ 一 μ 。0で あ る の で 、
Uin(Ms/2μo-Ho)rcosθ(2-9a)




他 方 、H。 が 小 さ い 場 合 は(μ 一 μ 。)が大 き い 値 を と り 、(2-10)式 の()内 の 第 二 項
を 無 視 す る と 、













磁 場H(H.,Hθ)は 、H.=一 ∂U。。t/∂r,Hθ 一∂U。。t/r∂ θ を 計 算 す る こ と に ょ








μ 一 μoCOSθ →
一(Hocosθ+Hoa2)ir
μ 十 μor2
μ 一 μosinθ →+(-H osinθ+2)iθ(Ms≧2μoHo)(2-11b)Hoa2
μ 十 μor
　




=Y2VX,μ 。 ▽(H ,H)(pc。;磁 性 粒 子 の比 磁 化 率)(2-12)
で 表 わ さ れ る の で 、Ms≦2μ ・H。の場 合 につ い て(2-11a)を用 い て 計算 を進 め る と最 終
　
的 に 、F闇(F。.,FMe)は 次 式 で 与 え られ る 。






こ こで 、b;粒 子 半径 、k=M・/2μ・H・であ る 。kは 細線 内反 磁 場 の 印 加 磁 場 に対 す る比
を表 わ し、 一般 的 に は 、
k=M/2μ ・H・(2 -15)
で 与 え られ る ・Ms≦2μ ・H・の 時 に は(2-13)式 の 場 合 の よ うにMM
、 とな り、Ms≧
2μ。H。の と きに はMニ2μ 。Hoとな る。
M・≧2μ ・H・の ときの磁 気 力 の表 現 は・(2-13)(2-14)式に お い てM
s/2μ。 を
(μ一 μ ・)H・/(μ+μ ・)に置換 すれ ば得 られ る が ・図2-2に 示 した よ う1こ。 》 。。が
一34一
一般 に成 立 す る の で ・(2-13)(2-14)式にお い て 、Msを2μ ・H・に 置換 す る こ とに よ り
得 られる。
〔b)寄生強磁性粒子ZZO ,4
ヘ マ タ イ ト(。-F・ 、・,)のよ うな寄 生 強磁性*立子 は 奮




(σo;自 発 磁 化 、Xoo;外 挿 で も とめ た磁 化 率)
で表 わせ る 。
⑰
一粒子竺球形でb<<・かつ粒子が醐 を乱さない・し・ 壼,。
σ。 とHと は 同方 向 、す な わ ち 、E
　 レ 　




が得 られ る。 上 記 で も とめ たHを 用 い て これ を具 体 的 に 計





Mθ=-8/3・ πkHo一 コ ー ・sin2θ ・ Ωl
r


















マグネ タイ ト(Fe,0。)のような強磁性粒子 は、図2-3(b)に模式的 に示す ように、粒子
磁化は印加磁場 が大 きくなる と飽和 に達する磁気特性 を有 し、粒子の磁化が外 部磁場 と同
方向であ り自己エネ ルギー係数%が っかない ζする と、
つ
F.=V・Mps▽H(Mps;粒 子飽 和 磁 化)(2-21)
一35一













流体中 を運動す る粒子に作用する抵抗力FDは、粒子速度 をv。、流体速度 をv,とする とよ
く知 られている ように次式で表わされる。
　 　 ロレ 　レ リ
FD1/,…CDAsρp}vf・-vpl(vf-vp)(2-25)
こ こで 、CD;抵 抗係 数 、A。;粒 子 の運 動 方 向 へ の投 影 断 面積 、 ρ。;粒子 密 度 、で あ る。
抵 抗係 数C。は 、粒 子 と流体 の相 対速 度 をuと お く と、粒 子 に 関 す る レイ ノル ズ 数(Re,
=26u/v、v;流 体 の動 粘性 係 数)の 関 数 と して以 下 の よ うに 与 え られ て い る2)。
層 流 領 域(10'4<Re。く2);CD24/Re,(2-26)
遷 移 領 域(2<Rep<500):CDO.4+40/Re,(2-27)
乱 流 領 域(500<Rep<105):CDO.44(2-28)
本 研 究 で は 流 体 と して水 を対 象 とし・ ま た取扱 う粒 子 径 が 小 さ いの で 、 通 常 はRe,<1
　
であ る ・ した が ってC・と して(2-26)式 を用 い る と、FDは次 式 の いわ ゆ る ス トー クス 則 に
従 う こ とに な る 。
　 　 　
FD6π ηb(v,-v。)(η:流 体 粘 度)(2 -29)
　




粒子 に作用 する重 力FGは重力の加速度を9と する と
一36一
　 ロ　ウ
F・ ・V(ρP一 ρf)9(ρf:流 体 密 度)(2-30)
　





粒子に作用す る慣性 力FIは加速度 をaと する とづ 　
FIニVρpa(2-33)
　
で表 わ さ れ る ・ 座標 系 を 図2-1の よ うに とる とFlの成 分(F・ ・,FIθ)は次 の よ うにな る。
Flr=4/3・πb3・ρp{一(d2r/dt2)+r(dθ/dt)2}(2-34)
FIθ=4/3・πb3・ ρp{-r(d2θ/dt2)-2(dr/dt)(dθ/dt)}(2-35)
2-2-3円 柱 まわ りにお け る流 れ場 表 現 と流 体 速度
流 れ場 は レ イ ノル ズ数 と と も に 変 化 し、 そ の変 化 に 対 応 した 流 れ 場 の表 現 が必 要 で あ
る 。 こ こで 、Re・2av。/v(v。:円 柱 か ら十 分 に遠 方 の一 様 流 の 流 速)で あ り、一一般 に 円
柱 ま わ りの 流 れ と して 、比 較 的 レイ ノル ズ 数 が 大 きい場 合(Re》10)に つ い て は ポテ ン
シャル流 が 、 ま た レイ ノル ズ 数 が小 さ い場 合(Re<1)に つ い て は ク リー ピン グ流 が用 い
られ る 。 高勾 配 磁 気 分 離 法 の解 析 にお い て は1<Re<10の 遷 移 領 域 に お い て も ポテ ンシ ャ
ル流 で近 似 され る こ とが多 い が 、 この領 域 は同 法 に お いて は 重 要 で あ る こ とか ら、 こ こで
はNavier-Stokes式に よる 検 討 も行 った 。
(1)ポ テ ン シ ャル流
速度v。 の一 様 流 中 に円柱 が静 止 し、 レイ ノル ズ数 が 十 分大 きい場 合 、流 れ 場 はポ テ ン




し た が っ て ・ 流 体 速 度 ベ ク トルVfの 成 分(V・ ・,V・θ)は 次 の よ う に な る ・
vt,(i/r)(∂ ψ/∂ θ)一 一vo(1a2/r2)・sinθ(2-37)
・ ・θ ・一 ∂ ψ/∂r=-v・(1・a2/r2)・ ・sθ(2-38)
一37一
(2)ク リー ピン グ流
レ イ ノル ズ 数 が 小 さ い 、 いわ ゆ るお そ い粘 性 流 の場 合 に は 、Navier-Stokes式をOseen
近 似 を 用 いて 線 形 化 す る こ とに よ って流 れ関 数 を近 似 的 に与 え る こ とが で きる ・Lamb3)は
静 止 円柱 を よ ぎ る二 次 元非 圧縮 性 流 に対 し、 レイ ノル ズ数 の一 次 の 項 を省 略 して 流 れ 関数




・・θ ・一 ∂ψ/∂ ・ 一(C・v・){1・(・/・)・%(1-a2/r2)}・・sθ(2-42)
(3)Navier-Stokes式
非 圧 縮粘 性 流体 の 運動 は 連続 の 式 と ともに 次式 で 表示 で きる 。4)
ロ　ひ 　 　　ラ 　
∂vf/∂t十(vf・ ▽)vf=一(1/ρf)gradP十 γ ▽2vf(2-43)　
diVVf=0(2-44)
こ『で、流れ は(x,y)J座 標においてx軸 にそって正方向へ流 れてい るもの とし、Pは
流体圧力であ る。




-÷ ÷+・(▽ ・Vfr-÷/'一÷ 一 誰)(2-45)
籍 ・ け・÷+半 ・論)・re+v響
一 ÷ ・{藷 ・・(▽2v・e一夢+÷ ・器)(2 --4・)
1∂1∂-7'T(「v・ ・)+
。'Oab(・ ・θ)-0(2-47)























上式 をr。ニr/a,ψ'=ψ/v・a,ζ`=ζa/V・ に よ り無 次 元 化 す る と次 式 が得 られ る。
∂ ψ 耳 ∂ ζ 塞
∂ θ ∂ra















流れ関数お よび渦度は円柱近傍 では急激に変化するために、この領域での計算メ ッシュ
を小さ くして精度 を高める必要がある。他方、遠方ではその変化 はゆるやかであるので比
較的大 きなメ ッシュで十分である。その ために従来か らr、・eZ竃という変換が施されるこ








流 体 速度 は,(2-52),(2-53)式を解 い て得 られ る ψ`の 値 を 用 い て 、
Vf・/Vo=e-z竃(∂ ψ 冨/∂ θ),Vfθ/Vo=-e-z竃(∂ ψ 弓/∂Z)
の関係 によって与 え られる。
(2-52)
(2-53)
Navier-Stokes式を解 く場合は数値解法による必要があるため 、以 下に本研究で用いた
方法 の概要を示す。
(2-52)(2-53)式を中心差分を用いて差分近似する と以下 のよ うになる。 ここで円柱 まわ
一39一




{(ψs(1,J+1)一 ψ 竃(1,J-1))(ζ竃(1+1,J)一ζ 零(工一1,J))
一(ψ 竃(1+1,J)一ψ`(1-LJ))(ζ 竃(1,J+1)一ζ-(1,J-1))}
+ζ 羅(1,J+1)+ζ冨(1,J-1






こ こ に 、1,Jは そ れ ぞ れ θ 方 向,z'方 向 の メ ッ シ ュ 番 号 、 △ θ,ム ガ は 分 割 幅 を 意 味 す
る 。(2-54)(2-55)式を 解 く 場 合 の 境 界 条 件 は 次 の よ う に 与 え た 。
1)対 称 軸 上 ψ'=ζ"=0(θ=0,1800)(2-56)
2)円 柱 表 面 上 ψ 冨='0,ζ 富 二e'2z*△ ψ`(r。=1)(2-57)
こ と で 、 円 柱 表 面 上 で は 、 ∂ ψ ヲ ∂r㌔ ∂ ψ ソ ∂ θ ・∂2ψ 罵/∂2θ=0で あ る こ と を
考 慮 し 、 表 面 近 く で は ψ 濯 が な め ら か に 変 化 すZ(r)




ζ ・(1,・)一 ψ 順(1'芸
。.28ψ零(1'2)(2-58)δ θ
3)外 部 境 界 上(r。=r、)
ψ-=rssinθ(2 -59)
ζ竃=O・
こ こに 、rsは計 算 領 域 の外 部 境 界 を示 す 。
図2-4円 柱まわりでの計算メッシ斗
計算 は、Navier-Stokes式を差分化 して得 られる渦度 ζ竃 と流 れ関数 ψ9の 式、すなわ
ち(2-54)(2-55)式について上記の境界条件 の下で点緩和法 を用いて行 った。円柱周 りの流
れの初期値 にはポテ ンシャル流 を用いた。繰返 し計算は次式に したがって行 った。
ロ　
ζn`ニ ζn-1'+V(ζn竃 一 ζn-1竃)(2-60)
一40一
　 　
ψ バ=ψn-1竃+W(ψn'一 ψ 。-1つ
　 　
ζn寧,ψ 。㍉n回 の 繰 返 し 計 算 に よ り 、 ζ 。一、=,
(2-54),(2-55)式か ら 計 算 し た ζt
V,W;緩 和 係 数
ψ。一且竃 の値 を用 い て
と ψ順 の値
(2-61)





以 上 のNavier-Stokes式の 数 値 計 算 の た め の フ ロ ー チ ャ ー ト を 図2-5に 示 す 。
ζ 竃,ザ が 得 ら れ る と
Vf.=e-z竃(∂ ψ 隔/∂ θ つ,Vfθ=-e-Zt(∂ ψ-/∂zつ
ヲ邑真琴βα、Re、δz、 δθ





























よ り格子点 におけるV,.,V,θが もとめ られる。格子点以外 の位 置におけるVf・Vfeの値 は
この格子点 にお けるそれ らの値を位置 に応 じて比例配分す るこ とに よ りも とめた・分割数
は通常、 θ方向(0～ π)に30、z方 向に71とした。
以 上の方 法 に よ り計算 した 円柱 回 りの非圧 縮性粘 性流体 の定 常流 の例 を 図2-6と
2-7に 示す。(た だ し、X・x/a,Y・y/aである。)こ れ らの図 では レイ ノルズ数 が大 き
いほ うが円柱後 方に生 じる渦が大 きくなってお り、またポテ ンシャル流 の場 合 とは異な り
円柱 の前後 では流線 が非対 象 となっている。
2-2-4.粒子 運 動 方 程式5)
(2-1)式に(2-12),(2-29),(2-30)及び(2-33)式を代 入 し整 理 す る と、 図2-1に 示 し
た座 標 系 にお け る常 磁性 粒 子の運 動 方 程 式 が次 式 で表 わ され 、 こ れ を解 く こ とに よ り粒 子



















N。ニ2b2(ρp一ρ,)g/9ηv・,τ・v・t/aであ る。vm/v。.kは 磁 場 に 関 す る無 次 元 パ ラ メー
タで あ り、Vmは磁 気 速度 と称 され 、 またkは(2-15)式で 示 した も の と同 じで あ る 。Kは 慣
性 力 、N。は重 力 をそ れ ぞ れ表 わ す パ ラ メ ー タで あ る。
寄 生 強 磁 性 あ る い は強磁 性 粒 子 の場 合 は、磁 気 力 の 表 現 式 と して(2-12)式 の かわ りに
(2-17)式あ る いは(2-21)式 を(2-1)式に代 入 すれ ば そ れ ぞ れ の粒 子 め 運 動 方 程 式 が得












i箒(dθ)].v・sin2θ Ω+(v・ θ 一,。dθdτVor.sVodτ)
+Ngcosθ=0(2-67)
一42一
ここで 、 常 磁性 粒 子:Ω ニ1
2ka2k2a4寄 生 強 磁 性 粒 子
;Ω=Ω 璽 μ。XH。+1/2σ 。(1+一cos2θ+)-1/2
◎Or2r4
2ka2k2a4
強 磁 性 粒 子;Ω=Ω2(1+一 一cos2θ+)-1/2
r2r4
(ただ し強 磁 性粒 子 にっ い て は 、vm=vm'=MpsM。b2/(μ、 ηa))
2-2-5粒 子軌跡 の計 算 と初 期 捕 獲効 率
常 磁性 粒 子 の 軌跡 は(2-64)(2-65)式を解 くこ とに よ りも とめ る こ とが で き、 こ こで は4


















に示す。 また図2-1の 座標系 におい
て、流れ場 と して ポテンシャル流ある
いは ク リーピング流 を用い、磁気速度
(Vm)と細 線遠 方 の流体 速度(V。)の比
(Vm/V。)を変化 させ た場合の限界軌跡
に近 い粒 子軌跡 の計算例 を図2-9に
示 す 。(注;流 れ 方向 は水 平で あ る




がそれ以 上y軸 か ら離れ ると粒 子が磁
性線 に捕獲されな くなる限界 の軌跡の
ことであ り、細線 のはるか上流 におけ
る この軌跡 のx座 標 を細線半径aで 規
格化 した無次元数 を比捕獲半径(λ)
と定義 した。各粒 子は細線遠方 より流
れにそって細線 に近づ き細線の側方(x
軸側)に 到達 して いることがわかる。粒
子が このよ うな動 きをする理由は、(2-
13)式あるいはそれに基づ く図2-10か
らわかるよ ケに、細線 の流れに対する前
面及び後 面は磁気 力の反発領域 にあた り
粒 子が容易 に近づ けないことによってい
る。ただ し、細線遠方における粒 子のx












































自体が、細線 と粒 子間の距離rに 関 しrの 累乗 に反比例 して小さ くなる短 拒離力 であるこ
とか ら、粒 子の位置 が磁気力の吸 引領域であっても、他 の作 用力の影響 に よ り粒子は細線
に捕獲 されず に流れ去 って しま う。なお、図2-10中の第 一象限 において磁気力 の吸引領
域 と反発領域の境界 を与える角度 φはπ/4よりやや大 きく(2-13)式に規定 され 、他の境界
までの角度 は順 にπ一 φ,π+φ.2π 一φである。
また図2-9に おいて、(a)(b)いずれ の場合 もVm/v。が大 きくな るにつ れ 、す なわち磁
一44一
気力が流体力 よ りも卓越 して くると・当然 のことなが ら比捕獲半径が大 きくなって くるよ
うすがみ られ る。ポテンシャル流近似(a)の場合・Vm/v・が小 さい うちは軌跡 は細線表面
に沿 うよ うに して接 するが、Vm/V・が大 きくなると法線に近 い方向か ら細線表面に到達す
る。一方(b)のク リー ピング流では、軌跡はかな り遠 くから細線の存在 の影響を うけてい
るよ うな挙動を示す とともに、細線表面へはVm/V・値 にかかわ らず法線方向か ら接近 して




っているが 、細線 の遠方ではク リー ピング流 と
同様 に軌跡 が流 れ と平行 になっておらず、全体
としてはポテ ンシャル流近似 とク リー ピング流
近似の 両者 の軌跡 の中 間的な形状 となって い
る。
上記 の図2-9あ るい は図2-11の 結果 よ
り、流 れ場 表現 によって粒 子軌跡 が非常 に異
なって くるこ とが うかが え、粒 子捕集効 率の計
算 において も無視 で きない。粒子軌跡の観察結
果 との比較 および流れ場表現に関する考察 は第
2-4節で行 うこととする。
2-2-6初期捕集効率 に及ぼす影響因子6》
粒子軌跡の計算 を通 じて、系 を支配す ると考え
られる主要 なパ ラメー タの、比捕獲半径 すなわち
初期 捕集効 率 に及ぼす影 響 にっ いて検討 を行 っ
た。なお この項の計算では、いずれの流 れ場の表
現を用いても、結果 として表われ る傾向は定性的




反磁場パラ メー タkの 比捕獲半径 に及ぼす影響





















域 ではかな り大 きく、kニ1.0と0.0との比捕獲半径 を比較 する と5～6倍 のひ らきがあ
る・kの 値 の影 響が小 さくなるの はVm/v。が1～2以 上となる場合 である。Vm/v。が小さ
い ときに・ 同 じVm/v。値に対 して強磁場近似(k二 〇)の方 が比 捕獲 半径 が小 さ くなるの
は 一見矛 盾 している ようであるが、(2-13)式で表わ す磁気力のcos2θ/r3の項 が θに応
じて吸引力 あるいは反発力の項になるのに対 し、磁気力の短距 離作用力項(Ock/r5)が常
に 吸 引 力 と して 作 用 す る ことに よ る と考 え られ る。
重 力 パ ラメ ー タNgの影響 は、 図2-13に 示 す よ
っ に 、Ng<0.OIでは ほ とん ど認 め られ ず 、Ng=
0.1でわ ず か に比 捕 獲 半径 が小 さ くな る程度 であ
る。 このN。=O.1と い う値 か ら、水 中 に懸 濁 して
い る ヘ マ タ イ トを捕 集す る場 合 につ い て粒 子径b
を試 算 してみ る と、 高勾 配磁 気 分 離 の通水 速 度 を
vo=50m/hrと設 牢 す る とb=40μm ,voニ100
m/hrでb=60μmに 相 当 し、実 際 の処 理 工 程 に お
いて 対 象 と す る粒 径 が 一一般 に ミ クロ ンあ る い はサ
ブ ミ ク ロオ ー ダ で あ る とされ て い る こ とを考 え合
わせ れ ば 、 多 くの場 合 、重 力の 影 響 は考 慮 に入 れ
な く とも よ い と考 え られ る。
慣 性 力 の影 響 を 図2-14に 示 す。 重 力 とは異 な
り、 一 般 的 に は そ の 影 響 は 極 め て重 大 で あ り、
V皿/V。との 相 対 的 な大 きさの 面 か ら と らえ て い く
必 要 が あ る よ うに 考 え られ る 。 この 図 の結 果 か ら
即 断 す る こ と は で き な いが 、Vm/v。値 がKの お お
よそ10倍あ た りか ら捕獲 半 径 が徐 々 に小 さ くな り
は じめ 、Vm/v。=Kに 達 す る と粒 子 の 捕獲 は ほ と
ん ど期 待 で き な い よ うで あ る。v皿/v。・10Kとな る
v。を 、H。・7.96×105.Ms・1.02Wb/mとの 条件 の も
とでヘ マ タ イ ト(ρp・4.98×103kg/m3txs・2.75






















vD≒0・66m/s≒2410・/h・とな り・これ は高勾配磁気分離 法に よる通常 の固液分離醸 より
は11一 ダ大 きい・エ ア・ゾル粒子等を対象 とする固液分離 では流速 を大 きくとれ
、慣性
力は鞍 姻 子となるであろうが・上言己の計算か らも水中の懸濁粒 子 を取扱 うとき。、は通





要があ る。 この初期 比捕獲 半径 を実 験的 に もとめ る方法 の一つ として、次項 で示す よう
に、粒子 が磁性細線上 に堆積 してい く比較的初期段階の堆積 断面積 の経時変化か ら推定す
る方法が考 え られ る。この方法では、流入粒子量 と堆積粒子 間の物質収支 をとる必要か ら
堆積部の粒子 占有率 を知る必要がある。従来、 この粒子占有率 をも とめた例 はないが、本




初期の比捕獲半径 を実験 的にもとめる方法の一っ とし
て、粒子 が細線上 に堆積 して いく過程 における比較的初
期段階の堆積断面積の経時変化か ら推定する方法6)が考
えられ る。以下 にその方法 について記す。
単一磁性線上 に磁性粒子が、細線単位長さ当 りの質量
にして β ・ρ,・S堆積 している とする。 ここでSは 粒子
堆積断面積、 βは粒 子の占有率(堆 積粒子の真の 占有体
積/堆 積粒子 のみかけの占有体積)で あ り、 β ・ρ。は
粒子の実効密度 と定 義 しうる。 この時点 か ら微小時間dt
経過 した ときの堆積 断面積の増分 がdsである とする と、





















の細線へ の付着 率=1と 仮定 し、図2-15に示すように、 この粒子量の増分が 当時点での
捕獲断面2λaを 微小 時 間dtの間に通過す る粒子量(2λaCi。v。δt)に 等 しい とする
と、
β ρpds=2λaC,nVodt (C、.;粒子 流 入 濃 度)









上式 中の β値を正 しく評価する ことは必ず しも容易で はないが、従 来0・33～0・7とい う
値 が提示 され ている。η・)し か し、 これ らの値 はいずれ も実験結果 が理論に よる推定値
と一致す るよ うに定 められたものであ り正 しい値 とは言えない ことか ら・本論文 ではこれ









及び流れ と直交す るように片持で固定 して
あ る。実 験粒 子 には、市 販 のヘマ タイ ト

























(Fe,0。)を摩砕後沈降法 によ り整粒 した ものを用いた。
実験 は、蒸留水 中に予め分散剤{(NaPOs)、}を溶解させ た
液中 に粒子 を超音波分散させ たものを原水 として上向流
でセルに供給 し、磁性線上に粒子が堆積 している状況 を
写真撮影 したのち、プラニメー タに より断面積 を測定す
る方法 によ り行 った。用いた粒子の諸元 を表2-1に 示
す。磁気測定の結果 は図2-3(a)(b)に示 したもの と同
じである。なお、粒子の平均粒径 は光透過式粒度分布測
定 器 、磁気 特性 は垂 直型 ね じれ 磁気 天びん(MTB)によ
り、また粒子密度 は比重びん法 によって測定 した。セル
内流速 は放物型分布 をもつが磁性線はセルの中央に位置
す ることか ら断 面平均流速 ではなく最大流速を用いた。
β値 は、ヘ マ タイ トにつ いて以下 の方法 に よ り測定
し、0.24とい う値 を得た。 図2-17実験用セル(単一磁性線)
1)セ ル内での粒子の流入、流出を停止 し
表2-1実 験粒子の諸元たあ と粒 子堆 積部を写真撮影 し
、堆積部
の体積 を もとめる。
2)堆 積部が破 壊されないように留意 しな































































部を ドライ アイスで冷却、固定 する。
3)セ ル を磁場下か らとりだ したあ と堆積部近辺部 を切断 し、堆積部のヘマ タイ トを氷 と
ともにと りだす。




磁性線 への粒子 の堆積過程 につ いての詳細 は第3章 において記 述
するが、ヘマ タイ ト(α 一Fe203)とマグネタイ ト(Fe30。)の堆積形
状の概略を図2-18(a)(b)に、またそれ らの堆積断面積の変化 の例
を図2-19,2-20に示す。図2-19(ヘ マタイ ト)で は、細線 中
心か ら堆積部先端 部 までの距離 を細線 半径 で除 した値(堆 積長 さ
Ra)をパ ラメー タとして、扇形 あるいは楕円近似 した値 も実 測値 と
ともにプ ロッ トしてお り、その断面積の経時変化は楕 円近似 と扇形


































ト粒 子では堆積 長 さ(Ra)が経時的にほぼ直線的 に増加 し、その断面積は二等辺三 角形 で近
似 可能 である と考え られた。 これは、弱磁性粒子の堆積形状 は流体抵抗 力 と磁気 力 との兼
ね あいによって きまるのに対 し、強磁性粒子の場合 は粒子堆積に よって先 端近傍 に大 きな
磁場勾配 が生 じるため と推察 され る。
第2-2節 の粒子軌跡理論か らもとめ た初 期比捕獲半径 の値(λ 。)と(2-68)式を利用
して実験か ら求 めた初期比捕獲半径 の値(λe)を表2-2(ヘ マ タイ ト),表2-3(マ
グネ タイ ト)に 示す。なお計算 にあた っては流れ場 としてポテ ン シャル流 を用 い、K,N。
の値 は小 さいので無視 して いる。表2-2中 の(Vm/v。)1,ft.1はヘ マ タイ トを従来の よう
に常磁性体 として計算 した値 であ るが、実際には寄生強磁性 体 と考 え られるの で、磁気力
を(2-18)(2-19)式で計算 した結果を(vm/v。)、,λ,2として表示 している。同様 にマグネ

















































表2-2で ヘマタ イ トを常
磁 性 粒 子 と して取 扱 った場
合、実験値(λ 。)は理論値 の
60数%以下 とな って いる。一
方、寄生強磁性粒 子 として取
扱 った場合 は、v。が大 きい二






















と実験値(λ 。)の適合性が比較的よい。 しか し、v。が小 さいNo.3にっいて は実験値 は理論
値の63%である ように、全体的にみても理論値 は初期比捕獲 半径 を過大評価 する傾 向があ
るこ とが明 らか とな った。
一方 、マグネタイ トについては β値 としてヘ マタイ トのそれ を代用 した こ ともあるが、
表2-3の よ うに実 験値 が理 論 値 を はる かに上 まわ り、粒径 を2倍 に と り計算 して も
λ。/λ,は2.0程度 となることか ら粒子 自身の磁気凝集 の効果 が大 きい と考 えられ る
。
一50一
こうした一 連の実験値 と理論値の不一致 をもた らす原因 としてはつぎのよ うなことが考
え られる。
1)流 れ場 にポテ ンシャル流を用いてお り、その表現が不 十分 である。 また堆積粒子の
影響を無視 している。
2)粒 子の粒 径分布 を考慮 してお らず 、実験粒子を球 と仮定 している。 マグネ タイ トで
は磁気 凝集 の効 果が考 えられる。
3)付 着率を1と している。
2-4粒 子軌跡の観察 と初期粒 子捕集効率9)10〕
2-4-1概説
初期比 捕獲半径 を実験的に もとめる方法 としては前項の方法の ほかに、粒子軌跡 を観察
する方法 が考 え られる。対象粒子 が微細であることか ら同法 には粒子速度や画面の広 さに
制約があるものの、粒子挙動の直接的な検証が可能 であることか ら、粒 子軌跡理論 による






の ピロ リン酸マ ンガ ン(Mn2P207)を摩砕後沈
降法によ り整粒 した ものを用いた。粒子の諸











線から十分離れ一様流 とみなせる地点における微細粒子の動 きから決定 し、粒子径は画面
上で測定した。
2-4-3結果 と考察
本項 では上 記の観 察によ り得 られた粒子軌跡 と初期比捕獲半径 とを軌跡の計算結果 と比
較 し、その整合性 にっいてお もに検討す ることとする。ここで流れ場表現 としてはNavier
-Stokes式を用いるのが最 も精密 である ことは言 うまでもないが 、同式 は高勾配磁気分離






























に くく、その他 の流 れ場表現 を用 い
た場合 に どの程度実 際の現象を把握
し うるか につ い て も考究 した 。 ま
た、 ここではヘマ タイ トを寄生強磁
性粒子 として取扱 った。




て観察結 果の粒 子出発点か ら粒子 軌
跡を計算 し各 軌跡 を比較 した もの で
あ り、このよ うな条 件下では各軌跡
にそれ ほ ど大 きな差 はみ られない。
図2-23観 察 と計算による限界軌跡の比較一方 、図2-22は ピロ リン酸マンガ(α 一Fe203)
ンの限界 軌跡 の観察結果 と計算結果
とを比較 した ものである。観察 した軌跡形状 は細線遠方ではY軸 に平行 であ り、細線にか
な り近づ いてか らX軸 の正方向にふ くらみ、捕集 されてい る。 これは ク リーピング流近似
の軌跡 とはかな り異なるものであ り、特 に細線遠方 の挙動 につ いてはむ しろポテ ンシャル
















条 件 λ1 λ2 λ3 λ4 λe
V。=0.39×10'2(m/s)
Re=2.38




















ク リー ピング流近似 で計算 した値
Navier-Stokes式よ り計算 した値
粒子軌跡の観 察実験 よ り求 めた値
粒子堆積 断面積の経時変化 の観察実験 よ り求 めた値
近似 とク リー ピング流近似 の両軌跡の中 間的な形状 となっている.こ のよ うな各軌跡形状
の傾向は図2-23のヘマ タイ トについて もほぼ同様であ った。
表2-5に 異 なる流れ場表現 を用いる計算及び観察 によりもとめた粒子 軌跡 か ら得た各
比捕獲半径(λ 且～ λ4)の比較例 を示す。この表には参考のため第2-3節 の堆積断面積
の経時変化 か らも とめた値(λ5)も 同時 に示 している。 この結果 より各比 捕獲 半径 の値
は、ク リー ピング流(λ2)〈観察値(λ4)<Navier-Stokes(λ3)<ポテ ンシャル流(λ1)
の順 に大 き くなって お り、 とくにポテ ンシャル流では観察値 を約2倍 近 くも過大評価する
値 となっている。小 田 ら11〕の研究では、ポテ ンシャル流を用いた理論値はカメラとレー
ザー光線 を用 いた実験結果の4～8倍 となってお り、上記の著者 の結果は、よ り理論値 と
実験値の差が小 さい。これは観察 に
ビデオ装置 を用 いたため流速をよ り
正確 に把握 した成果 と考 え られ る
が 、流れ場 、粒子形状や粘性抵抗 の




題か らせ まい範 囲のRe域で しか もと
め られて いないが、おおよそ以下 の
ことが言 える。すなわち比較的低Re



















近 いが、Re数の増加 とともに λ、〉 λ、 とな りλ、はNavie-Stokes式を用 いた λsに 近づ
く傾向がみ られ る。ポテンシャル流近似 を用 いた場合(λ1)は λ4よ り常 に大 きく・ この
Re数域で は常 に約2倍 程度過大評価する ことが予想 され る。
以 上の結果 については、実験結果に も流速や粒子径 の測定 などに誤差 要因が あ り・これ
が計算結果 に反映 されるとともに、計算 において も粒子を球径 と仮定 して いるな どの問題
があ り、 ただちに各流れ場 を用 いることの是非を決定 しうるもの ではない・その よ うな意
味か らす ると、 こうした遷移領域の流れ については本節の最初に 記述 した ようにNavier-
Stokes式を用 いるの が適当である と言 える。 ここで は工学 的な見地 も加 味 して以上の結果
を まとめ、各流れ場 を用いて初期比捕獲半径を計算する ことに対 す る評価 を行 う と、以下
の ような ことが 言える。
1.ク リーピング流は通常Re<1で用 いるべき式である ものの、Re〈5に おいては比較
的観察 値に近い初期比捕獲半径(λ)が 得 られ る。ただ し軌跡形 状 につ いては観察結果 と
大 きく異な り、 また細線遠方において粒子軌跡が軸 と平行 にな らないこ とか ら粒子出発点
の位置 に よって λの予測値が異なる とともに、どち らか と言 うと λ値 を過小 評価する傾向
がある。
2.ポ テ ンシャル流を用いた場合 は、 λの実験値 を2倍 程度過 大評価 する。捕集効率の
定性 的検 討な どにお いて ポテ ン シャル流 を用 いる ことに とくに支 障は ない と考 え られる
が、 λ値 を過 大評価 しうる ことを考慮 して利用する必要があ る。
3.Navier-Stokes式を用いた場合は、ポテ ンシャル流 を用 いた場合 と同様 に λ値 を過
大評価 する傾 向が強 いが、比較的Re数が大 きい領域(Re>5)で は観察値 をよ く再現 する
こ とが予想 され る。
2-5結 言
本章では初期粒子捕集効率 をもとめる理論的方法 として粒子軌跡 理論 にっ いて検 討を加
える とともに、実験的に初期粒子捕集効率を求める2つ の方法 にっいて研究 した。得 られ
た成果 を以 下に要約 する。
第2-2節 では各種流れ場を用いた粒子軌跡計算法 を示 し、系 を支配す る主 要パラメー
タ と流れ場 の比 捕獲 半径(λ)に 及 ぼす影響について計算 によ り検 討を加 えた。
1.計算 に よる粒 子軌跡、比 捕獲半径(粒 子捕集効率)は 、流 れ場 としてポテ ンシャル
流 、ク リーピング流、Navier-Stokes式を用いた各 々の場合 においてか な り異な り、粒子
捕集効率 の計算 には流れ場の選 択が重要である ことが明 らか とな った。
2.主 要パ ラメ ータの比 捕獲半 径(λ)に 及 ぼす影 響につ いては以下 の ことが判 明 し
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た。
(1)反磁場 パ ラメ ータkの 影 響 はVm/v・が小 さい領域で はかな り大 きく、k=1.0と
0.0とでは λは5～6倍 も異なる。 その影響 が小さ くなるの はVm/v。-1～2となる
場合である。
(2)重力パ ラメータN。の影響は数十 μm以 上の粒 子については重要で あるが、高勾配磁
気分離法が通常扱 うよ うな ミクロン、サプ ミクロン粒子 の場合 はほ とん ど考慮 しなく
ともよい。
(3)慣性パ ラメータKは λに大 きな影響 を及ぼ し、一般 的には慣性力 の影響 は重大であ
る。 しか し、水中の懸濁粒子 を取 り扱 うときには通常 用いる流速条件では考慮 しなく
ともよい と考 え られる。
第2-3節 で は磁性線への磁性粒子の堆積初期 における堆積 断面積 の経時変化か ら比捕
獲半径 を実験 的 に もとめ る とと もに 、第2-2節 の方法 によ りもとめた理論値 と比較 し
た。
3.実 験値 を も とめる のに必要 な β値(粒 子 の占有 率)と しては0.24という実験値を
得、粒子堆積部 はかな り空隙部 が多い構造 である ことがわか った。
4.ヘ マタイ ト粒子 の比捕獲半径の実験値(λ 。)は、ヘマ タイ トを常磁性粒子 としても
とめた理論値 の60数%以 下であった。一方、ヘマタイ トを寄生 強磁性 強磁性粒子 として
理論値(λt2)を もとめると、実験を行 った流速範 囲の うち比較 的流速 が大 きいものにっ
いては λ。 との整合性 が比較的よいが、小 さい ものについては λ。は λ。2の63%とな り、
全体的にみて も理論値 は実験値 を過大評価 する傾向にあ った。
5.マ グネ タイ ト粒子の λの実験値は理論値をはるかに上まわ り、その形状 が細長いこ
とから粒径 を2倍 に とり計算 しても λ。/λ。2=2.0程度 とな った。 これは β値 としてヘマ
タイ トのそれ を代 用 した ことに もよるが、粒子 自身の磁気 凝集の効果 も大 きい と推察 さ
れ、マグネタイ ト粒 子に粒子軌跡理論を適用す ることにも問題がある と考え られる。
第2-4節 では、遷移領域下(1<Re<10)の粒子軌跡 と比捕獲 半径(λ)に ついて、 ビ
デオシステムに よる観察結果 と粒子軌跡理論による計算結果 との比較、検討を行 った。
6観 察 した軌跡 形状 は、流れ 場 として ポテ ンシャル流 、 ク リー ピング流、Navier-
Stokes式の数値解 のいずれを用いても十分には一致 しなか った。計算 した軌跡 のなかでは
Navier-Stokes式の数値解を用いたそれが最 も厳密 であることは言 うまで もないが、以上
のことよ り、流 れ場表現以外に も粒子径の表現 などのように軌跡 計算を行 う上での重要な
誤差要因 がある ことが示唆された。
7.比 捕獲半径(λ)の 観察値 は、Re〈5の範囲において流れ場 として ク リーピング流
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を用 いて計算 した値 に比較的近 くなったが、粒 子出発点の位 置によって λの計算値 が異な
る点が 問題 であった。ポテ ンシャル流を用いた λ値 は実験 を行 った レイ ノル ズ数 の範囲で
は λの実験値 を2～2.5倍 過大 評価 した。Navier-Stokes式の数値解 を用 いた場合 も同様
に λ値 を過大 評価 する傾向が強いが、比較 的 レイ ノルズ数が大 きい領 域(Re>5)では観察
値 をよ く再現 する ことが予想され る。
上記5で も指摘 したよ うに流れ場 としてNavier-Stokes式の数値解 を用 いた場合が最 も
厳密 ではある ものの、 これ を用いて粒子軌跡計算まで行 うことは必 ず しも取扱 いが容易で
はない。ポテ ンシャル流 を用いた場合は λの計算値 が理論値 を2～2・5倍 過大 評価す るも
のの、この点 を考慮 すれば ポテンシャル流 を用いて も工学的 には利 用可能 な λ値 の予測を
行い うる と判断された。
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第3章 磁 性 線 上 に お け る 磁 性 粒 子 の 堆 積 と
飽 和 捕 集 量 に 関 す る 研 究
3-1緒 言
磁性粒子が磁性線 上に付 着 し堆積が進行 するにつれて、磁性線 の粒子捕集能 力が低下 し
てくる。こう した粒子堆積 過程 を調べる ことによ り、フ ィル ターに よる粒 子捕集の経時変
化や捕集可能 な物質量 の推定 に関 する知 見を得 ることがで きる。磁性線 上への磁性粒子の
の堆積過程 、 とくに弱磁性粒子 のそれを明 らかに し、その飽和捕集量(捕 集量 の最大値)
をもとめる方法 を確立 する ことは、粒子 の捕集効率 をもとめる ことと同様に、高勾配磁気
分離装置の設計 、運転 ・操作の基礎 として重要な項目である。高勾配磁気分離法 に限 らず
一般のろ過操作 における飽和捕集量 に関する検討法 としては、従 来 フィル ター内をブラ ッ
クボ ックス として取扱 い、経験 的に予測 する試みが多 くみ られる。本研究 では、第4章 で
検討するよ うに このよ うな経験 的な方法 を援用 しなが らも、飽和 捕集量 をできるだけ理論
的にもとめる ことを基本的立場 とし、本章では磁場 、流れ及び単一円柱状磁性線 が互いに
直交する系における、磁性線上へ の磁性粒子の堆積 について理論的、実 験的に検討を加 え
た。
第3-2節 では、第2章 で検討 した粒 子軌跡理論を用い、単一磁性線 上における磁性粒
子の堆積 過程 の シミュレーシ ョンを行い、粒子堆積 の進行状況の把握に努める。第3-3
節 では力のつ りあいモデ ル による半理論 的な飽和捕集 量予測 方法にっいて述べる。第3
-4節 は本章 で得 られた結果の要約である。
3-2粒 子軌跡理論 による堆積過程の シミュ レーション1)
3-2-1概説
本節 では、磁性粒子 が磁性線上 に捕獲 され次第に堆積 して いく過程における堆積進行状
況 と堆積部 の構 造 とにっ いて、第2章 で記述 した粒子軌跡理論 を用 い、粒子の出発点か ら
捕獲され る点 までの粒子の挙動を追跡する方法 によ り検討 した。
3-2-2シ ミュレーシ ョン法
総数100個の粒子 を細線の遠方 から順 に流入 させ 、第2-2-5項に示 した方法 と同様の方
法に よ りそれぞれ の粒子 の軌跡 を計算 する ことに よ り粒子の捕獲位置を定 めた。 シミュ
レーシ ョンにあ たっては次の仮定 をおいた。
(D粒 子 はランダムに一個ずっ流入する。
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(2)流入粒 子は細 線あるいはすでに付着 している粒子 に接触 すれば捕集 され・脱着及び
び再捕集 はされない。
(3)流入粒 子、堆積粒子の存在 によって流 れ場は影響 され ない。
(4)流れ場 はポテ ンシャル流あるいは ク リー ピング流 で近似 す る・
計算 にあた っては、仮定(1)に従 い、先の粒子が細線上 に捕獲 され るか流 され るか した
あ と、次の粒 子を外 部境界か ら一個ずつ合計100個の粒子 を流入 させ た。粒子 の出発位置
は流 れの上流方向に細線径の12倍離れた位置 とし、その横座標(図2-1で はx座 標)は
一様 乱数で与え た。粒子が捕集される最終位置 は、粒子 自体 が有 限の大 きさを有する こと
を考慮 して、すでに捕獲 されている粒子 との距離が粒 子半径 よ り小 さ くなる と・一つ前の
計算結 果か ら直線補間することによって定めた。仮定(3)につ いて は厳密 には成立 しない
と考え られるが 、第2-3-3項で もとめた堆積 部占有率(β 値)が0.24とかな り小 さく堆積
部分 はかな りの空隙を有す ると考 え られる ことか ら、流れ はその空隙部分 も通過 し、流れ
場への影響は小 さい とした。
3-2-3シ ミュレーション結果
計算結 果の一部を図3-1(a)(b),図3-2(c)(d)(e)に示 す。粒 子の番号 は付着順を表わ
し、 また図中の()内 の数値 は発生させた100個の粒子 の うち捕集 された ものの数を示
している。流れ場を ク リー ピング流で近似 した場合 、粒 子軌跡 は図2-9(b)に示 したよ う
に法線方向か ら細線 に近づ くので、堆積粒子は図遡 の ように不安定 な構造 を形成す
る。 また流れ場 をポテ ンシャル流 で近似 した場合で も、高v皿/v。値 での堆積形状(図3-
2(e))は上記の図3-1(a)とほ とんど同様に不安定 な構造を示す 。 しか し、Vm/v。が小さ
くなるに したがい、成長のパ ターンが変化 して くる様子を図3-2(c)(d)(e)から読み とる
ことがで きる。すなわち図3-2(c)(d)では粒子の堆積がx方 向 だけでな くy方 向にも進
み、v皿/v。が1.0まで減少する と細線表面にそって粒子が並び 、その粒子層 の上 に後続の
粒子 が堆積 して くる。 この ような堆積過程は常識的 に予測 し うる実 際の堆積過程 とそれほ
ど矛盾 しない ものであ り、Vm/V。が大 きい場合 とは明らか に異 なる もので ある。Vm/V。値
によって こうした相 違を生 じるのは、低Vm/V。値 の ときにポテン シャル流近似 では粒子軌
跡 が細線表面 に沿 うように して近 づいて くることに起 因す る と考 え られ る。以 上の計算結
果 はすべ ての条件 における堆積過 程を網羅 した ものではないが、 この よ うな簡単なモデル
によって も少 な くともポテンシャル流近似でv皿/v。が小 さい時には 、図2-18(a)に模式
的に示 したよ うなバ タフライ状の堆積形状 を比較的よ く再現 で きて いる。 また この場合 に
おい て も堆積 部分 が 樹状 構造 を と り空 隙部 がか な り多 くな って い るが、 この結 果 は第











図3-1堆 積過程の シミュレーシ ョン例
(流れ場表現による相違)
図3-2堆 積過 程 の シ ミュ レー シ ョン例
(Vm/V。値 に よる相違)
ものであ る。
本モデルの問題点 としては、第3-2-2項に示 した(1)～(3)の仮定の うち、特に(2)(3)
に若 干の無理がある ことがあげ られる。仮定(2)は 「粒 子は接触 した位置で捕集される」
とい うものであ り、 このよ うな場合 も十分考え られる ものの、実際 には、力学的あるいは
エネルギ ー的に よ り安定な位置 まで移動 する と考 えるほ うが合理 的であ ろう。 しか しなが
ら、粒子の脱着 ・再付着の仮定を考えるためには、粒子の脱着時 の抵抗力 に関与する摩擦
係数に相 当する もの を算定す る必 要があ り、 これ は必ず しも容易 な作業で はない。また仮
定(3)に関連 して粒 子の堆積 とともに流れ場を修正 していくこ ともかな り困難 をともない
非実際的である。
以上の シミュレーション結果並びにその考察 を総括すると、粒子軌跡理論を利用す る本
モデルは、粒 子が比 較的磁性細線 の表面に沿 うように近づ く場合 については、粒子が順 々
に付着 してい く堆積過程 をうまく再現 した。また、堆積部の空隙部分が多い とい うシ ミュ
レーシ ョン結果 も実測 のそれ と対応 した ことか ら本モデル は堆積過程の追跡に一部有効で
あったが 、よ り普遍 的なモデルに修正するには限界があることも明 らかになった。こ うし
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た結果 をふ まえ、工学的に重要な飽和捕集量予測については、磁性 粒子に作用 する力のつ
りあいを考 えるモデルによる検討 を次節 で行 うこととする。
3-3磁 性粒子堆積形状 と飽和捕集量 の予測2)
3-3-1概説
磁性線上への粒子飽和捕集量を もとめ るには前節のよ うな粒 子軌跡理論 を用いる方法 で
は限界がある。本節では従来の力のつ りあいモデル3)をさ らに発 展させ、工学 的に有効 な
飽和捕集 量予測方法について考究 する。 ここで は磁場 と流れ 、細線 が互い に直交 する比較
的計算 しに くい系 を取扱 うこ ととし、飽和捕集量 の簡 易予測方法 につ いて も検討 を加え
る。
3-3-2力のっ りあいモデルの概要
磁性線への堆積速度が0と なる位置 における粒子 に作用する力の模式 図を、粒子が円柱
づ

















力(FD),重 力(F。)が作用 し、また磁性線 と粒子 間あ るいは粒 子同志の 間に まさつ力が
働 くもの とす ると、 これ らの力がつ りあっている場合 は粒子 は磁性線 近傍 に とどまれる。
しか し、粒 子の位置が磁性線か ら遠 くなると流体 力が優勢 とな り、力のっ りあ いを保てな
くな り下流側 へお し流される ことになる。上記の各力のっ りあ いの式 はっ ぎの よ うに表現
され る。










ここで各力の添字 ・r,θ はそれぞれr方 向、 θ方向を表わ す。 またF。は垂直抗力、Ffは
まさつ力 ・μは まさつ係数 である・個 々の力の数式表現 は第2章 にお いて与えているが再
　
度記述す ると以 下の ようである・ ここでFDには球に働 く抗力を考 えStokes則に従 うとし














・流 体 抵 抗 力(FD)
Fp=6π ηbvf(Re2aρfvo/η)(3-8)
　




(3-4)～(3-8)式を(3-1)～(3-3)式に代 入 して解 き、r,θ を も とめ れ ば 粒 子堆 積 部 分
の外 形 が も とま る 。粒 子 の 堆 積 が進 む と流 れ場 に影 響 を与 え うる が 、堆 積 部 分 は粒 子 充 填
率 が0.24程 度 と空 隙部 分 が 多 い とい う実験 結 果(第2-3-3項)か ら、 流 れ へ の影 響 は少
ない と して こ こ で は流 れ 場 の修 正 は行 わ な か っ た。 な お、 ま さっ 係 数 μの値 は 未知 であ り
実験 的 に も と め る こ ともで きな い 。以 下 、本 研 究 で は この μ を一 つ の 工 学 的 な パ ラ メー タ
と して 取 扱 う こ と とす る。
3-3-3粒子堆積過程 と飽和堆積断面形の観察
(1)実験装 置 と方法
用いた実験装置 は図2-16,2-17に示 したもの と同 じであ り、1本 の磁性線(SUS430,
a=400μm)を設置 したセルに懸濁粒子 を上向流で流 し、磁性線 上に磁性粒子が堆積 して
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い く状況 を ビデオカメラを用いて記録 し
た。堆積形状 はテ レビ画面上 に再生 した
画像を写 しとり収差補正を したあ と確定
し、 それ を用 い て堆 積 断面積 を計算 し
た 。磁性 粒子 に は ピロ リン酸 マ ンガ ン
(M,n2P207,常磁性)と ヘマタイ ト(α 一
Fe・Os,寄生強磁性)を 用い、後者は自発磁化が弱 く、
ここでは簡単のため常磁性 として取扱 った。これ らの
粒 子は第2章 で用いた ものと粒径等 が異なるため、そ
れ らの諸 元を表3-1に 示す。
(2)観察結 果
ピロ リン酸マンガ ンとヘマタイ トの堆積形状の観察
結果 を図3-4,3-5に 、 また参考のためにマグネタ
イ ト(強 磁性)の それ を図3-6に 示 す。これ らの図
では流速 と重 力の方向を図3-3と は便宜上逆に とっ
ているが計算上 は同 じであ りとくに支障 はない。また
これ らの堆積部分 は細線の右側 だけにっ いて表示 して
い るが図2-10に も示 したように細線の左側に も磁性
粒子の吸引領域があ り、y軸 を対称軸 として折 り返 し
た ように左側に も堆積する。堆積形状 は磁性粒子の種
類 によって異な り、強磁性のマグネタイ ト(図3-6)
については磁気 力の影響が強いため、堆積部は流体抵
抗 力にさか らって一定速度で横方 向にのび捕集量が飽
和 に達す るこ とはなかった。(マ グネ タイ トの堆積挙
動については さ らに第7-2節 において も具体的に記
述す る。)一 方 、 ピロ リン酸 マンガ ン(図3-4)に
つ いては 、常磁性 であ るために作用する磁気力がマグ
ネ タイ トほ ど大 き くなく、ほぼ吸引領域 内で流れの方
向に も堆積が進んで いる。またヘ マタイ ト(図3-5)
の堆積形 状は比較的 ピロ リン酸マ ンガ ンの場合 とよく
似 ている。


























































































図3-8堆 積 断面 積 の経 時 変 化(α 一Fe20s)
図3-7に 示 す。 図中の丸 印が実 験結果で あ り、細線 の片面における実測の堆積断面積
(%S)を細線断面積(S。)の1/2の面積 で除 したS/S。で表示 している。また同図 には、堆積
断面積の横方向(x軸 方向)の 長さを細線半径 で除 した無次元長 さ(R、;以下 、堆積長さ
とよぶ。)を 用いて、断面形 をそれぞれ楕 円(π(Ra-D),あるいは扇形(π/2(R。2-1))
で近似 したプ ロ ッ トも示 してい る。 この図 による と ピロ リン酸マ ンガ ンの堆積断面積は
徐 々に一定値 に近づいてい く様子がみ られる。粒子がそれ以上堆積 しなくなる時点 におけ
る堆積部 の一番外側 の粒子 にっいてはそれに作用する力がっ りあ っていると考 えることが
できる。 また経 時変化 して いく堆積 断面積はR。を用いて扇形で ほぼ近似する ことが可能で
あ り、 ピロ リン酸マ ンガンにっいてはR。を知 ることができればお およその堆積 断面積 をも
とめるこ とがで きる と考 えられる。R。の簡易予測方法につ いて は後述す る。
同様 にヘ マタイ トの堆積断面積 の経時変化 を図3-8に 示す。時間の経過 とともに堆積
断面積が一定値 に近づ いてい く様子 はピロ リン酸マ ンガンの場合 と同様であるが、その曲
線 は楕円 による近似 と扇形による近似の中間に位置 してお り、 どちらで近似 して もその精
度 はよくなか った。
3-3-4飽和堆積断面形 の観察結果 と計算結果の比較
本項では弱磁性粒子の飽和堆積断面形 にっいて、第3-3-3項で観察 した結果 とそれを第
3-3-2に示 した方法 に従いマラー法あるいはブ レン ト法によ りシミュレーションした結果
一63一
と の比 較 を行 う。
ヘ マ タ イ トに 関 す る結 果 の比 較 を図3-9(Re・4.7)と 図3-10(Re=12・7)に 示 す ・
これ らの 図 は最 大 堆 積 長 さ(R。の最 大値 、以 下R。.と 記 す)が ほ ぼ実 験 値 に あ うよ うにパ
ラ メー タ μを選 択 して シ ミュ レー シ ョン した も Vo
の で あ り 、 図3-9で は μ=100.0,図3-10
!nZ-・ →H・_m課
で は μ=57・0と し た ・ こ れ ら の 計 算 結 果 は 観 察_一 計算結 果
/Potentialfユ ㎝
結 果 を か な り よ く 再 現 し て い る と い え る 。H。.5kOe
v。;1.5cm/s
一 方 ピ ロ リ ン 酸 マ ン ガ ン に つ い て は 、 図3-＼a・400μm
b=1.05μm
11に示 す よ うに計 算 結 果 の 方 が下 流側 に大 き く μ・IOO.O
ふ くらん で お り、 計算 結 果 は実 験 結果 を よ く再
現 して い る と は い え な い。 これ は ピ ロ リン酸 マ 図3-9堆 積形状(α 一Fe203,Re=4.7)
ンガ ンの 粒 子 半径(7.75μm)がヘ マ タイ ト(0.8
μmあ る い は1.05μm)と比 較 して か な り大 きいv。
ため、磁気力項よりも動 項が卓越し・下流但唖/一 ・・
の磁気力の反発領域 においても計算 上は力がつ
りあ うことに起因 している と考え られ る。 この
下流側の部分につ いては粒子の限界軌跡が通過
しない よ うな領 域に も多 くの粒 子堆積 がみ ら
れ、 「力のっ りあいモデル からもとめた堆積形
状は、一度付 着 した粒子が細線か ら離れ ない限
界を示 す ものであ り捕集可能限界 を表わす もの
ではない。 」とい う観点か らは、 とくに重力項
が卓越 する条件 では、粒子軌跡 モデル等の併用
によるモデル の修正 が必要である と考え られ 、
この ような条件下 では上記の力のつ りあいモデ
ルで は限界が あるこ とが明 らか となった。ただ
し高勾配磁気分離処理では ミクロンあるいはサ
プ ミクロン粒子 を対 象とするのが通常であ り、

















_実 験 結 果/








図3-11堆 積 形 状((Mn2P207.Re;2.0)
以上の結果か ら本 モデルは、粒径が小さい粒子にっいては、 まさっ係数 μを うま く選択
する ことに よ り飽和堆積形状 をか な りよ く再現 する ことがで きた 。 μをまさつ係数 として
とらえる と本来 なら1以 下の一定値を とるものと考え られるが、 ここでは流れ場表現の不
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十分 さや粒子の粒径 分布の存在 など、モデルの
不 正確 な部分 を調整す るパ ラメー タ と して取








値のそれにほぼ一致する ように μの値 を選択
して飽和堆積断面形の計算 を行 い、観察結果
のそれとかな り一致 させる ことがで きた。 し
たがって粒形が小 さい場合 につ いては、 μの
値が既知であれば逆 にR。mを、 しいては飽和
堆積 断面形すなわ ち飽和捕集量 をもとめるこ
とができる ことが明 らかになった。 μの値 は
諸操作条件に応 じて変化すると考える方が妥
当であろうが、 まず μの値 を含む計算条件 を














れそれ印加磁場 またはレイノルズ数(流 速)を 変
化させてR。mを計算 した例 を図3-12,3-13に
示す。図3-12の計算における飽和堆積断面積 の
形は図3-11に示 したように必ず しも妥 当なもの
でなく、 μの値 も一定値を用 いているのでR。mの
磁場依存 性の曲線 も必ず しも精度の高いものでは
ないが、印加磁 場の増加 とともにR。mが増加する
傾 向は観察 結 果及 び予想 とも合致 す る もので あ
る。 また図3-13は、Re=4.7のときのR。mの観
察結果にあわせ て μを算出 し、その μの値を用い
て他の レイ ノルズ数におけるR。mを計算 した もの


































の増加 と ともに減少 し、図3-14に示すよ うに飽和堆積断面形の計算値 もまた レイ ノルズ
数(流 速)の 増加 とともに減少 して いる。これ は観察 結果 につ いて も同様の傾 向である
が、図3-13のRe・i.5ではR。mの観察値 は計算値 よ り若干小 さ くなってい る・ このように
μが一つの操作条件 の変化 に対 しては不変である として も上記の よ うにR・m等に及ぼす操
作条件の影響 をある程度定量化 してい くことが可能 であ り、 ここで検討 を行 った条件の範
囲では観察値 と計算値の差 は多くとも20～30%であった。
さらに正確 に飽和堆積断面積(飽 和捕集量)を
予測する ため には、諸操作条件(と くに流速や磁
場強度)に あわせて μの値 を調整 し、その値を用
いて計算す る必要 がある。た とえば図3-15は、
飽和堆積断面形 の観察結果 と計算結果 とがよく一
致 したヘ マタイ トの場合を とり上げ、図3-13に
示 した観察結果 と計算結果が一致するよ うに選択
したμの値 とそ の ときの レイノルズ数 との関係を
示 した ものであ る。 この図を用 いると任意の レイ
ノルズ数 に対応 する μの値 から逆 にその飽和堆積













飽和堆積部の概形 の計算 は第3-3-2項で示 した方法 による必 要があ るが 、R。mのみをま
ず もとめ るので あれ ば、 とくに粒子に作用する重力が流体抵抗 力 と比較 して小 さい場合、
すなわち粒径が小 さい場合 につ いては、重力の効果 は小 さい として以下 に示 す方法により
その概略値を知 るこ とができる。 ここで、粒子に作 用する重 力が流体抵抗 力の1/10になる
粒子半径(b)を流速0.59(cm/s)中にあるヘマ タイ ト粒子(ρ 。4.98g/cms)にっいて計
算する と、(3-7)(3-8)式よ りb=8。2(μm)とな り、本節 の実験 で用 いたヘマ タイ ト粒子
(b<2.1μm)にっいて重力の効果 を無視 することは十分 に妥当であ る といえる。
粒 子に作用す る重力が比較的小 さい とするとR。mが得 られる位 置で は粒 子に作用するま
さっ力 と流体 力がっ りあ う。 したが って、
μ ・FMr=FDθ (3-10)
が 成 立 す る 。(3-4)式 に お い てr5の 項 はr3の 項 と比 較 して 小 さ い た め 省 略 し、 ま た
(3-8)式に お い てvfを 一様 流 の 値v。で 近似 す る と(3-10)式 は次 の(3-11)式 となる 。
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(ここで ポテ ンシ ャル流の場合・た とえばr=2aの位置ではVf・L25v。とな り上記の近
似は必ず しも妥 当ではないが・R・mの簡易予測 を可能にするために ここでは許容するこ と
とする。)
μ ・4/3πx、HoM。a2b3/r3ニ6π ηbvo (3-ll)











図3-9に 示 した ヘ マ タイ ト粒 子 の飽 和 堆積 断面 形 に っ い てR。mを 計 算 す る と、Xs=
2.75×10-3(→,Ho7.96×105A/m,Ms=1.57wb/m2,bO.8×10-6m,ηニ1.0×
10-3Ns/M2,a=4×10-4m,v。ニ0.59×10'2m/s,μ=57(一)を(3-12)式に代入 す る
ことに よ り、R。mニ2.28が 得 られ る。 実 測 のそ れ は約2.3で あ り、 概 略 的 な 計算 に よ っ
てい る こ とか ら誤 差 が相 殺 さ れ て い る部 分 もあ る と考 え られ るが 、か な り実 測 値 に近 い値
が得 られ た。 ま た 、他 の流 速 につ いて も図3-15を 併 用 す れ ば 同 様 にRamを 計 算 す る こ と
がで きる。
この よ うにR。mを 簡 易 的 に計 算 で きれ ば 、図3-8に 示 した よ うに 、 ヘ マ タイ ト粒 子 に
つ い ては そ の 飽 和 堆 積 断 面積 がR。mを 用 いて 計算 した扇形 と楕 円 の 面 積 の 中 間程 度 の 値 を
とる こ とか ら、 お お よそ の飽 和 堆 積 断面 積 を計算 で き る。 また ピ ロ リン酸 マ ンガ ン粒 子 の
よ うな常 磁性 粒 子 に っ いて は 、 同様 にRa皿が 計算 で きれ ば 、 図3-7に 示 した よ うにそ の
飽 和 堆 積 断 面 積 は 、R。mを 用 いて ほ ぼ扇 形 で 近似 す る こ とに よ りも とめ る こ とが可 能 と考
え られ る 。
3-3-7配列磁性 線にお ける堆積断面積
第3-3-6項までの磁性線上への磁性粒子の捕集に関する検討 は単一一磁性線に関 して行 っ
た もの であ り、そこで得 られた知見は フィルターに関 して も比較的充填率が小 さく隣接細
線の影響が少 ない系 に適用可能である と考えられる。隣接細線同志の堆積部が互いに近接
した り、連結 した りするよ うな充填率 が高 い系については上記の手法や検討結果をそのま
までは用いる ことが できないと考 えられるため、本研究では次章 において ろ過理論を用い
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た検 討を行 うこ ととする。
図3-16は 、図2-17に示 したセル内に磁
性線 を セル の横 方 向に一列 に2～4本 配列
(配列 間隔は細線半径の10倍)した場合の堆
積 断面積 経時変化 を示 したものである。複数
本 配列 した ときの堆積断面積は単一磁性線の
それよ りも10～20%程度減少 している。その
減少量 の大 きさ と配列数の関連 については定
量的には十分 に説明 し得ないが、減少理 由 と
しては、近 隣の細線 による磁場 と流れ場 の影
響 のほか 、 とくに粒子の堆積 による局所 的な
流速の増加 をあげることができる。図3-16




































本章で は、磁性線 上への磁性粒子の堆積過程の追跡 とそ の飽和 捕集量の 予測 について、
粒子軌跡理論及 び力 のつ りあいモデルの2方 法によ り検討 を加 えた。得 られ た成果 を以下
に 要約す る。
第3-2節 で は、 ランダムに流入 して くる多数の粒 子にっ いて、出発点 か ら磁性線ある
いは堆積粒 子に よる捕獲点 までの粒子挙動を粒子軌跡理論 によ り追跡す る ことに より、磁
性粒 子堆積過 程を シ ミュレーシ ョンした。
1.ヘ マ タイ ト粒 子を例 として とりあ げた本 シミュレーシ ョンに よると、磁気速度 と流
体速度 の比(Vm/v。)が大きくなる と堆積形状は不安定 な構造 となったが、Vm/v。く5～10
ではヘ マ タイ トのバ ラフライ状の堆積形状 を比較的 うま く再現 で きた。
2.シ ミュレーシ ョン した粒子堆積部 は樹状構造 を とり空 隙部がか な り多 くな ったが、
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この結果 は第2-3-3項において もとめた粒子 占有率(β)が 比較的小さい値 を とった こと
と対応 し、その意味 においてシ ミュレーション結果 は定性 的に妥 当な ものであった。
3本 モデル は粒子 の飽 和捕 集量 につ いては言及 し得 ないが、上記1及 び2の 結果か
ら、特定 の条件 下における結果ではあるが 、粒 子が空隙部 をっ くりながら磁性線上に順 々
に堆積 してい く過程 を うまく再現で きた。
第3-3節 では、力のつ りあいモデル と粒 子堆積部 の観察実験に よ り磁性線 上への磁性
粒子飽和捕集量 の予測 について検討 を加えた。
4.磁 場 、流 れおよび円柱状細線 が互いに直交する系において、磁性線 上に磁性粒子が
堆積 して い く状況 を観察 した ところ、マグネタイ ト粒子(強 磁性)は 流 れ と直角の方向へ
細長 くのび 、そ の堆積 断面積 が飽和 に達することはなかった。 一方、 ピロ リン酸マンガン
あるいはヘマ タイ トのような弱磁性粒子は流れの方向にも堆積 したが、堆積 断面積が時間
経過 とともに徐 々に飽和に達する様子が観察 された。粒子堆積 の進行 とともに経時的に変
化する堆積断 面積 は、堆積長 さR。を用いて ピロ リン酸マ ンガ ンについては扇形 でほぼ近似
でき、またヘマ タイ トについては同様にR。を用いて表わ した扇形 と楕 円の面積のおおよそ
中間の値 をとる ことが明 らかになった。
5単 一 磁性 線 上にお け る弱磁 性粒 子 の飽 和堆 積 断面形状 は 、粒子 間の摩擦係 数
(μ)をパラメ ータとする力のつ りあいモデルを用いてシ ミュ レーシ ョンする と、1μm
前後の小粒径 の粒 子については実験結果 をかな りよく再現す ることがで きた。 したが って
本モデル は重 力項 が卓越 しない系の飽和堆積形状予測に有効であ ることがわか った。
6.μ 値 を一定 として最大堆積 長さ(R。m)をシミュレー シ ョンす ると、R。mは印加磁場
の増加 とともに増加 、また流速(あ るいは レイノルズ数)の 増加 とともに減少 し、観察結
果 と傾向 的に一致 した。R。mの観察値 と計算値の差 は検討 した条件範 囲では多 くとも20～
30%であ った。
7レ イノル ズ数 を変化 させ たときのR。mにっいて、R。mの実 験値 とシミュ レーシ ョン
値 が一致する よ うに μを設定 すると、 μは レイノルズ数の増加 とともに増加 する傾向があ
ることがわか った。 これ より逆 に、任意 のRe数に対応する μの値 か ら飽和堆積 断面形を計
算する ことも可能 となる。
8.最 大 堆積長 さ(R。m)の簡 易予測方法を提示 し、重 力項 が無視 で きる場合、
R。mμ1/s(Vm/v。)1/3で表示されることを示 した。ヘマタイ トの場合 についてR。mを予
測すると、概 略的な計算で はあるが実測値に近 い値が得 られ 、上記1で 得 られ た結果 を用
いるとおお よその飽 和堆積断面積 の値を得 られ ることわか った。
9.セ ル内 に磁性線 を2～4本 配列(配 列 間隔は細線半径の10倍)し た場合の堆積断面
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積 は、単 一磁性 線のそれよ りIO～20%程度減少する ことを実験 によ り確認 した。
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第4章 配 列 磁 性 線 に よ る 磁 性 粒 子 の 捕 集 と
フ ィ ル タ ー 効 率 に 関 す る 研 究
4-1緒 言
清浄な単一 磁性線 近傍 における弱磁性粒子の挙動 は粒子軌跡 を追跡 する粒子軌跡理論に
ょって詳細に知る こ とが可能であ り、磁性線上への粒子捕集効率 について も多少過大評価
する傾向がある ものの、同理論 によってかな り推定 が可能である ことを第2章 において示
した。高勾配磁気分離法に用いるフ ィルターは空隙率が大 きいため、単 一磁性線 に関 して
得 られた知見 もある程度は磁性粒子の フィルター内挙動に適 用する ことが可能 であるが、
フィル ター 充填 率 が高 まる と ともに 隣接細線 の流 れ場 と磁場 への影響が無視 できな くな
る。また粒子堆積 が進行するにつれて粒 子捕集効率 も初期の状態 か ら徐 々に変化(低 下)
していく。本章 では、配列磁性線並びに高勾配磁気 フ ィル ターの初期及び粒子堆積進行 中
における磁性粒子捕集効率予測ならびに フィル ターによる粒子捕集、破 過特性等 にっいて
検討を加 える。
第4-2節 では、高勾配磁場中における配列磁性線近傍の磁性粒子挙動や粒 子捕集効率
にっいて粒子軌跡理 論及び粒子観察実験 によ り検討を加 える。第4-3節 では磁性粒子の
フ ィル ターに よる捕集実 験 を行 い 、得 られた結果に ろ過理論を適用 して解析する ととも
に、前節 の粒 子軌跡 理論 による解析 と関連させ た考察を行 う。第4-4節 は本章で得 られ
た結果の要約 である。
4-2配 列磁性線 における初期捕集効率の検 討
4-2-1概説
本節では、単一磁性線に関す る粒子軌跡理論のフ ィル ター への適 用 とその限界 について
基礎的に考究す るために、高勾配磁場中に複数本の磁性線 を配置 した場合 の磁性線近傍 に
おける磁性粒子 の挙動 に関 し、粒子軌跡 計算法を示 すとともに、計算 によ り各種パ ラメー
タの影響 を明 らかにする。また流れの遷移領域における流れ場表 現に注 目 した粒子軌跡 、
初期捕集 効率 の観察 結果 と計算結 果 との整合性等 にっ いて検 討を行 う。本節 の研究 は第
2章のそれ と同様 に個 々の粒子の挙動を理論的、実験的に追跡 してい くものであ り、現象




磁 性線の配列形式 には種 々考え られ るが、本節では取扱
いが容 易である図4-1に 示すよ うな一次元配列、矩形配
列 と後述 する ランダム配列を例 にと り、それ らの粒子軌跡
の計算法 について検 討を加える。
ある特定 の磁性線(こ の中心 を原点 とす る)に 接近する
　 　 　
磁性粒子 に磁気力F。、流体抵抗力FD、重力FGが作用 し、慣
性力 は無視で きる とする と、粒 子の運動方程 式は第2章 の
単 一磁性線の場合 と同様に、





























以上の式の中で磁性線を配列することによって単一磁性線 の場 合 と異な って くるものは
　 　　ウ
F。.FD,すなわ ちUと ψの表現 であ り、配列磁性線では この両者 に隣接細線 の影響を考慮
しなければな らない。
② 流れ 関数 と磁気ポテ ンシャルの表現
単一磁性線 まわ りの流れ場 に ポテ ンシ ャル流 を用いる と、図2-1に 示 した座 標系で







一方、無 限矩 形配列において流れ場にポテンシャル流 を用 いると、ψは一様流 と個 々の







ここで 、n,m;x方 向,y方 向 の 磁性 線 の配列 数 、d.,d.;x方 向 、y方 向 の磁 性線 間隔
であ る。







(4-7)(4-8)式に お いてm・0と お け ば 一次 元 配列 に お け る 、 ま た○。の か わ りに有 限値
　
を与えれ ば有限矩形配列における表現がそれぞれ得 られ 、これ らのψ、uか ら流体流速v,
　
と磁場Hを 計 算 す る こ とが で きる 。
低 レイ ノル ズ 数 領 域 の 流 れ場 と して ク リー ピング流 を用 い る場 合 、(2-7)式の よ うな重
ね合 わせ は保 証 され な いた め 、 フ ィル ター充 填 率 が小 さい と きは 単 一 磁 性 線 まわ りの そ れ
をそ の ま ま用 い る こ とにな る 。 ク リー ピ ング流 の流 れ 関 数 は 上 記 と同 様 に 図2-1の 座標
系で は次 式 で 表 わ され る。[}
ψ(x,y);voCL{1n(JiE5'FYi/a)一%(1-a2/(x:+y2))}x(4-9)
CL=1/{2.002-1n(Re)}
また低 レイ ノルズ数領域 でフ ィルター充填率が大 きい場合 は、桑原 の流れ を用いる方法
が考 えられる。桑原 の流れ はろ材 がランダム充填されたろ層 内の流 れを表わ す式であ り、
ろ材が円筒 の場合 、上記 と同様の座標系 における代表円筒 まわ りの流れ はつ ぎの流れ関数
によって表わ される。2)た だ しこの式中の座標(X,Y)は それ ぞれ細線半径aで 除 して
規格化 した ものである。
ψ(X,Y){A/(X2+Y2)-BCln府+D(X2+Y2)}X











円、いわ ゆる桑原セ ル内を対象 として考えてお
り、(4-10)式の有効域は桑原セル内、すなわ
ち1≦r≦d/a(=ξ=1/》了)で ある。ここで
f=1/ξ2はフ ィル ター充填率であ り、セル外
周 での流 体 の速度(流 れの中心 軸 に平 行 な方
向)はv。であ る。
桑原 モデル は、 ろ材がランダムに充填 された
ろ層 内の流れを表わすには便利であるが、磁場
については この ような系に適用 しうるもの
はない。 したが って本研究では無 限矩形配
列の場 合の磁場 表現 を代表 円筒 に適用 し粒
子軌跡 の計算 を行 っ た。この場合、円筒が
無限配列 されている ろ層 に桑原 モデル を適
用 した ことに相 当す る。
(3)粒子 軌跡 の計 算例 とフィルター効率
磁性線 の配列形式 に従 い、それ らの流れ
関数 と磁気 ポテ ン シ ャル を(4-2t)(4-
3')式に代 入 して磁場 と流 体流速 を計 算
し、これ らと(4-1)～(4-4)式とをあわせ
て数値計算 を行 うと粒子軌跡が得 られ る。
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シャル流 を用 いた場合の粒子軌跡計算例を図4-2に 、 また桑原流 れを用 いた粒 子計算例
を図4-3に 示 す 。 これ らの 図で は細 線 半径 を1と し、細 線 間隔 を無 次 元化 したd,
(・d./a),d、(・d。/a)で表示 している。 なお、本章の粒子軌跡の計 算は4次 のRunge-Kutta
法に よ り行 った。
単一磁性線 の場合 、得 られた細線上 に到達 しうる粒子軌跡 の うち、細線 のはるか 上流に
おける横(x)座標 が最大の軌跡 を限界軌跡 とよび、 これ に対応 するx座 標 を捕 獲半径 、さ
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らにこれを細線 半径aで 規格化 した無 次元数(λ)を 比捕獲半径 と定義 した。(第1-3-2
項)単 一磁 性線 まわ りの軌跡 の λを与えるy座 標 として は細線半径の10倍程 度をとるこ
とが多い。 しか し、配列磁性線 において細線 間隔が細線半径の20倍以下ではそのような と
り方はで きな いため隣接細線 との中間の位置のy座 標 で λを与 えることとした。また流れ
場 として桑原の流 れを用 いた場合 の λとしては、限界軌跡 と桑原 セルの交点のx座 標を と
ることが考え られる。
比捕獲半径 λが もとまれば フィルターの初期吸収係数(α ・)は次式で与え られる。s,
αo-2fλ/(πa) (4-11)
さらに粒子回収率は
R=1exp(一 α 。L)(L;フ ィ ル タ ー 長) (4-12)
で与 え られ る。3)
4-2-3比捕獲半径 に及ぼす各種パ ラメー タの影響4)
上記の計算方法 を用いて、 ピロリン酸マ ンガン(常 磁性)を 対象粒子 として数値 シミュ
レー ションを行 い、磁性線の配列 間隔、配列数あるいは レイ ノルズ数等のパラメー タが、
比捕獲半径(λ)に 及ぼす影響につ いて検討 した。なお、流れ場に は(4-7)式で示 したよ
うな重ね合わせ が可能なポテ ンシャル流をお もに用いた。
(1)細線 間隔(d、,d、;x方向,y方 向の無次元間隔。 ただ し、d、二d。/a,d、・d。/a)
磁性線を矩 形配列(2×2配 列)し たときのd、,d2とλの 関係 を図4-4(ポ テ ンシャ






























図4-4のd亘,d、<10でλが急激に減少 しているのは 、図4-4に おける条件 が単一磁
性線 の場合 で もλ=4～5と か な り捕集効率が高 くなる条件 であ り、d且,d2>10では隣接
細線 までの距離が大 きいために λがほぼその値 を保 っているのに対 し、細線 間隔5で は横
方向の隣接細線の ために λ〈d,/2・2.5に必然的に規定 され て しま うためであ る。
一方、図4-5で はいずれのd且における λについてもd1/2よりもかな り小 さ いが、d,,
d2〈20でλは急減 している。図4-4で は明 らかではなかったが、 この よ うな現 象は配列
間隔が小 さい とき隣接細線の影響による流れの圧縮効果の影響 を強 くうけ 、間隔 が大 きく
なる につれてその効果が弱 くなるため と考えられる。 この流れの圧縮効果 の影響 は、図4
二4で は少な くともd1,d2>10、すなわち充填率が3.1%以下では顕著で はない。 また図
4-5で はdI.d2<20、すなわち充填率が0.79%以上でその影 響が表われ ている。 した
がって、条件 にもよるもの と思われるが、規則配列 では充填率が1%弱 に なる と隣接細線
の影響が表われ は じめる と考え られる。
(2)酉己　1」数(ID)
矩形配列 における配列数 の λに及ぼす影響
を図4-6に 示す。配列数の増加 は λに多少
の影響はある ものの大 きな影響 は認め られな
い.こ れは配列 数が増加 しても流れ場 に与え
る影響 が少 ないこ と、また磁性線 と粒子間に
作用す る磁気力が短拒離力であるために遠方
の磁性線 による影響が少な く、さらに磁気力
には引力 と斥 力があ り粒子の位置によ って こ
れ らの力が複雑に作用 しあって互いに相殺 さ
れるため、実 際には近隣の細線 による磁気力






























レイ ノル ズ数 の λに及ぼす影響を図4-7
に示 す。細線間隔がd1=20.0と大 きいため単
…磁性線 と配列磁性の λ値 はほぼ同 じである

























動方程式 で あ る(2-64),(2-
65)式中に も現われ たように粒
子 運動 を規定 す る重 要 な パ ラ
メータであ り、速度 の次元 を有



































図4-8に 示 す よ うに 、単一磁性 線の場合 はv。/v。の増加 とともに λは増加 し続ける
が、配列磁性線で は一次元 配列及び矩形配列 ともに隣接細線 の存在 によ りVm/V。が大 きく
なって も λは微増す るに とどまっている。 したがってVm/V。をむやみ に大 きくすることは
得策で はな く、細線間隔 との関連か らある程度大 きなVm/V。を選択 して操作するのが有利
であると考え られる。
(5)捕集 効率(A)に 及ぼす充填率(F)の 影響
捕集効 率(A)は 細線 間隔d,を用いてA=λ/(dl/2)で定義 され る。充填率F(=f×
100)とAの関係 を示す図4-9で は、予想 される ようにAはFと ともに増 加 し、Aは 直
線的に増加 したあ と一定値 に近づいている。上記(1)ではFが1%程 度になる と隣接細線
の影響が表わ れは じめるこ とを指摘 したが、図
4-9に関 していえばFが 小さい範囲の直線部
分では隣接細線 の影 響が少 なく、F>1%で 影
響を うけは じめる とともに、曲線 の傾 きが小 さ
くなる範囲(Fが3%で 程度以 上)で 大 きな影
響 をうけ る こ とを示 して いる と考 え られ る。
F>6%でAが 一定値 とな ってい るの は、H。
・10kOeとい う粒子捕集に有利 な条件であること














たため であ り、 もう少 し捕集 しにくい条件 では
Aが 一定値 とな りは じめるFは さらに大 きくな
る と考え られ る。
図4-10は 流 れ場 として桑原 流れ を用 いた
図4-3等 の場合に関 し、Fと くの関係を示 し
た ものである。 この図では、Fの 増加 とともに
Aが 増加 し、 しか も粒子が補集 されやすい条件
(Re数が小)ほ どAの 増加率が大 きい とい う、
予 想 され る傾 向 がよ く表わ され ている 。た だ









り、隣接細線の影響 については顕著ではない。これ は、H。・2kOeとい う粒 子が捕集 しに く
い条件下の計算結果 である ことに も起 因 している。桑原流れを用 いる高勾 配磁気分離法の
粒F軌 跡 計算においては、桑原セル境界近辺 の粒子軌跡 が流 れの中心軸 と平行 にならない
場合があ りλ値 が実際よ り大 きく評価されや すい こと、Re>1の範囲 では厳 密 には流れ場
の修正 が必 要である ことのほか、磁場の表現法な どに問題が残 されてお り、図4-10の計
算結果 も必ず しも厳密 なもの とは言い難い。 しか しなが ら、桑原 の流れ を用 いた このよう
な試み は高勾配磁気分離法に関する研究で はは じめてであ り、 とくに ランダムに配列され




用いた実験装置 と実験用セルは図2-16,2-17に示 した もの とほぼ同 じであ るが、実
験用 セル には複数本 の磁性線 〔a=500μm(SUS410)、ある いはa=250μm(SUS430))
を、磁場(紙 面 に垂 直に印加、HQ=10kOe)及び流れ と直交す る ようにセルにね じ込む方式
で片持 、水 平に固定 した。実験 粒子 には ピロ リン酸 マ ンガ ン粒 子(常 磁性 、 ρ,=2.65
9/c㎡、)cb=1.945×10-4emu/c㎡/Oe)を用 い、 この粒 子を含む懸濁 液 を上向流
(v。=0.39×IO'2m/sec)で流 しなが ら、磁性線近傍 にお ける粒子 の挙動を ビデオカメラに
拡大撮影用接写 レンズ(カ メ ラ用)を 装着 して追跡 した。 なお粒 子軌跡の 計算 にあたって
は流体 流速が必要で あるため、細線遠方における粒子流速(た だ し軌跡観察 を行 った粒子




流れの遷移領域 において磁性線 を一次元配列 し
た場合の、観察 に よる粒子 の限界軌跡 と計算に よ
るそれ との比 較を図4-11,4-12に示 す。 また
両者 の 比 捕 獲 半径 の観 察 値 と計 算 値 の 比 較 を
表4-1に 示 す。
表4-1よ り比捕 獲半径 λにっいては、とくに
レイノルズ数が低 い図4-11の場合ではク リー ピ
ング流を用いて計算 した ん値が観察 によ り得たそ
れ と同じであ り、一方ポテンシャル流 を用 いて計
算 した λ値 はいずれ も理論値の方が観察値 よ り約
30%程度大 きい。 この ような傾向は矩形配列(ID
=2,(2×2),d,,d2=20)でも同条件ではほぼ
同様であ った。 しか しながら図4-II,4-
12にみ られる ように、軌跡形状についてはど
ちらの流れ場 を用いて も観察結果 に合致する
ものではないが、ポテ ンシャル流を用 いた軌
跡の方が観察 した軌 跡に近 く、 λ値の比較の
みから計算法 の妥当性にっ いて議論すること
には問題がある と考え られ る。む しろ、ポテ
ンシャル流 による計算の方が上記のように λ
値を過大評価 する傾 向があ るものの、その理
論値 との比 が一定 であるため工学 的には用い
やすい と言 える。
配列磁性線 の粒子 の限界軌跡を単一磁性線
のそれ と比較 する と、 とくに図4-12ににみ
V
一 一次元配列
























られるよ うに前者は後者 よ りも粒子が捕集され る磁性
線側 に近づ いてお り、こうした現象は隣接細線の存在
によ り粒子のX軸 方 向の運動の範 囲がせばめられた こ
と、お よび流 れ の圧縮効果 に よる と考 え られる 。ま
た、矩形配列で細線 間隔が小 さ く(d1,d、=10)なる と











































4-3フ ィル ター による磁性粒子捕集 に関する解析 と実験5)
4-3-1概説
第4-2節 で検討 したよ うな ミクロな手法による解析はパ ラメー タを介さ ないため理論
的 には厳密であ るが 、ろ層 におけるフ ィル ター充填率が高 い場合 、またフ ィル ターの磁性
線配列が ランダ ムの場合にはその解析 にも限界があ る。
本節で は、強磁性あるいは常磁性粒子を対 象 として フィル ター捕集実 験を行 ない、その
捕集特性、捕集効率、破過特性 とそれ らに及 ぼす印加磁場 、通 水速度等 の操作条件の影響
を把握 する。 また得 られた結果 にろ過理論を適用 して解析 し、破 過特性 の推定あるいは初
期補集効率 の値 、粒 子堆積に ともなう捕集効率の変化 の推定 にっ いて検 討を行 う。本節の
研究 は前節 のそれ とは逆に、フ ィル ター充填部 をブ ラックボ ックス とみ な してその性能を
解析 するマクロな手法 によっているが、前節の ミクロな面か らみ た検討結果 を も結びっけ
た検討 も行 なう。
4-3-2ろ過理論 による解析方法の概要
図4-14に示す ような厚 さ△Zの 微小体積要素において 、磁性粒 子の物質収 支式、捕集






ここに、C=C(z,τ)は 粒 子濃度 、N=N(z,τ)
は粒子比捕集量(フ ィル ター単位体積 当た りの捕集量)、
V。は表面流速 、 τは流体前面がZ=Zに 到達 した時刻を基
準に とり、 τニ ヒーZε 。/V。(ε。:初 期空隙率、t:ろ
過時間)で 定義 されるろ過時間である。 また αは吸収係数
であ り、砂 ろ過 におけるろ過係 数に相 当する。 αは一般 に
z,τ の関数 であ り、粒子の蓄積 にともなって捕集効率が
低下することか ら、N(z,τ)の 関数 としては粒子特性




















すなわ ちGは 、細線上への蓄積がない とき(Nニ0)に1,粒子の付着堆積が進行 してNが
粒子比飽和捕集量Nsに達 した とき(N=Ns)に0となるように定 め られ る。 α。は初期吸収
係数であ るが 、(4-11)式でフ ィル ター充填率(f)を用いて表わ したように、 この値は初
期比捕獲半径 λ。を介 して次式 によ り関連づけ られ る。
α 。 ニ2(1一 ε。)λ。/πa(ラ ンダム 配列 の と き は2/3倍)(4-18)
したが って、G(N/N、)は蓄積 にともな う捕獲半径の変化 を表わす関数 と解 することがで
きる。ただ しフ ィル ターがワイヤメ ッシュの場合 は細線 の有効率を%と する と
α 。=(1一 ε 。)λ 。/πa (4-19)
とな る。(4-16)(4-17)中のP,qは つ ぎの よ うに 決定 しう る。
(1)粒 子 と捕 集 体 との相 互 作 用 の 強 い場 合(L>>2,L:フ ィル タ ー長 さ 、2:特 性 吸
収 長 さ 、 αの 逆 数)
フ ィル タ ー 内 で の 濃度 プ ロ フ ィー ル はか な り急 勾 配 で あ る と考 え られ る か ら、破 過 開始
時 に お いて は
N(0,τ)=Ns
と仮 定 す る こ と が で き る 。 し た が っ て 、 流 入 濃 度Cl.に 対 す る流 出濃 度C・・tの比 はN
(L,τ)/Nsに 等 しい とお く こ とが で きる 。
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さ て 、(4-14)式 を フ ィル ター 出 口部(z=L)に 適 用 す る と
∂N(L,τ)/∂τ ・αv。C。.t
とな る が 、 こ こで ろ過 時 闘 τを破 過 開始 時以 降 に とる と、上 述 の 関 係 か ら
∂C。ut-(一 一■N ,)=αv。C。。。∂
τC、n




こ こで(4-15)式 お よび 捕集 特 性 を考 慮 して 、G(N/N。)




(1)粒 子 と捕 集 体 の相 互作 用 が弱 い場 合(L《e)
(4-20)
と して(4-17)式 を(4-20)式
これ よ り実 験 的 にqを 推 定 で きる。
)(4-21)
この場合 には、フ ィルター内の吸収係数は深 さ方向に一定 であ り、ろ過時間 だけの関数
である と仮定す ることができる。 したが って、(4-13),(4-14)式よ り
1・9(象ltト ・・(・-22)
を得 る 。 ここ で 、1-(C。.t/C、n)<<1と仮 定 す る と、 上式 は
R=α ・L(4-23)
と書 き表 わ す こ とが で きる 。 こ こに 、Rは 回 収率 を表 わ す 。
さ らに 、 α=α 。{1-(N/Ns)P}を基 礎 式 の(4-14)式 に 代 入 して解 く と最 終 的 に、
R=Ro{1-(τ/τo)P}(4-24)
を 得 る 。 こ こ に 、Roは 初 期 の 回 収 率 を 表 わ す 。 τ。 はN。/α 。Ci。V。で 与 え られ る。






電磁石は シングル ヨーク型であ り、その磁極
間(35mm)に非磁性 のSUS304製あるいは アク リ
ル製のパイプ を設置 し、その中に円形に切断
したワイヤ メ ッシ ュ(SUS430製、 目開 き24
メッシュ、線の直径300μm)をスペーサ と交
互に重ねあわせて充填 して フィル ター部 とし
た。なお、
有効径 は22.7mm,









フ ィル ターの長さは最大150mmまで とれ、その




を所定濃度 に懸濁 させた液に、さらに分散剤 としてヘキサ
0メタ リン酸 ソーダ を1%濃 度 になるよ うに添加 し、これを
上向流でフ ィル ター部に通水す る方式で行 った。磁場 は こ
の流れ 方向に 垂直 に印加 した.用 いた粒子 の磁気特性 を 秘
図 ・-16(。)(・)に、 また フ,・レター の磁 化 曲線 を図 ・-17壼,。
=
に示す。フ ィル ター を通過 した処理水 は適当な時間ごとに
サ ンプ リング し、積分球式濁度計を用 いてそのSS(カオ リ
ン換算)濃 度 を測定 し、あらか じめ作成 しておいた各粒子o
濃度 と濃度 計の読 み との検 量線 よ り、その濃 度 を算 出 し
た。 な お 実 験 は そ れ ぞ れ 操 作 条 件 を 変 化 させ て
行 い 、 ヘ マ タ イ トの 場 合 、 印 加 磁 場(H。)=1～10
kOe,表 面 流 速(v。)・41～250m/hr,フィル ター
長(L)・1～15cm,原水 濃 度(Cin)・50～450mg/1と
し、 ま たマ グ ネ タ イ トの場 合 、H。・1～5kOe,v。・
148～1184m/hr,LI～15cm,Cin=80～600
mg/1とした 。 こ こ で粒 子 の粒 度 分 布 お よび平 均 粒
径 は 光透 過 式 粒 度 分 布 測定 器 に よ り、粒 子 お よび
フ ィル タ ー の 磁 気 特 性 は 、振 動 試 料 型磁 気 測定 装









































図4-18ヘ マ タイ トの畷 拠 理に及ぼす印加磁場の影響
¢冨3㎝)








































印加磁場 、表面流 速、フ ィル ター長 をそ














図4-22ヘ マタイ トの欄 里に及ぼす
フィル ター 長の影響
cmとして印加磁場 を変化させ 、図4-20と4-21はフィル ター長 を3cmある いは10cmとし
て表面流速を変化 させ た。 また図4-22は印加磁場8kOe、表面流速170m/hrの条件で フ ィ
ル ター長 を1～15cmに変化 させ た ときの破過 曲線 を示 してい る。 これ らの図 においては、
実験結 果相 互の比較 を容易にするために、縦軸 には流出濃度C。。。を流入 濃度C、.で規格化
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した流 出率C。u、/C・。を、横軸 に はフ ィル ター を時刻tま でに通 過 した粒 子総量Ci。V。At
(A:フィルター断面積)を とってプ ロッ トしてある。
以上の結果において例えば図4-18(L=3cm)で は印加磁場が高いほ どヘマタイ ト流
出率は全体的 に小さ くなってお り、さらにLを10cmとした図4-19で もこの傾 向は同じで
あるが、フ ィル ター長が長 くなった分 だけ同 じ磁場強度 でも流出率は小さ く、すなわち除
去率は高 くなっている。 これ らの図のH・ニ8kOeと10kOeにおけ る結果が、後 者にお いて粒
子流出率 が若干小 さいもののそれほど異な らない理由は、図4-17に示 したよ うに8kOe以
上の磁場 下で はフ ィルターの磁化 がほとん ど飽和値に達 し、粒子に作用する磁気力の増加
がそれほ ど大 きくな らないため と考えられる。この ように図4-18～4-22のヘマタイ ト
の結果において は、予想 され る よ うに、印加 磁場の増 加あるいは表面流 速の減少 ととも
に、またフ ィルター 長が長 くなるにつれて流出率は小 さくなっているが、いずれの場合 も
ここでの実験条件 の範 囲で は処 理開始 直後か らかな りの流出がみ られ、その後 はほぼ直線
的にC。u,が増加 している。 この破
過曲線の挙動 か ら、 フィル ター内
のヘマ タイ ト濃度Cあ るいは粒子
比捕集量N(フ ィル ター単位体積
当 りの粒子捕 集量)は フ ィル ター
入口か らの距離zに よらず ほぼ一
様 と見なす ことがで きる。
一方、マグネ タイ トの破過曲線
の例 を図4-23と 図4-24に 示




ル ター長3cmの条件 で表面流速 を
変化 させ た場合の破過曲線 を示 し
ている。
マグネ タイ トの場 合、破過にい
たるまでの所要時 間は条件によっ





























図4-24マ グネ タイ トの鵬 処理 に及 ぼす 表面流 速の影響
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いる。これ らの実験結果 はフィルター長3cmのものであるが、長 くなるにつれ て破過 まで
の所要時 間はさ らに長 くなる ことになる。破過開始後 のC。。tの増加 の しか たはヘマ タイ ト
の場合が幾分緩慢 であるのに対 してマグネタイ トではかな り急激 であ リ、破過 にいたるま
での フィル ター 内のマグネタイ濃度Cあ るいは比捕集量Nに はか な り分布が ある もの と推
察 される。 これ らの破過曲線の解析法あ るいは粒子堆積に ともなう捕集効 率の変化の解析
につ いては後述 する。
(b)比飽和捕集量 におよぼす操作条件の影響
ヘ マタイ トの比飽和捕集量(N。;フ ィルター単位堆積 当た りの捕 集量の最大値)と 印加
磁場(H。)、表面流速(v。)との関係をそれぞれ図4-25と図4-26に示 す。 またマグネ タイ
トのNsとH。ある いはv。との関係をそれぞれ図4-27と図4-28に示 す。なお これ らのNsは
前項の実験 か ら得た破過曲線よ り図積分によってもとめた。
ヘマタイ トの場合 図4-25より、H。が3～8kOeの範 囲ではN。はH。に比例 してほぼ直線的
に増加 してい くが、8kOeを越 えるとNsの増加傾向は鈍 りは じめ、 これ以上 の磁 場を印加 し
て も粒子の捕集 には徐 々に有効ではな くなって くる傾向がみ られ る。 また3kOe以下.と く
に2kOe程度で はN、は非常に小さ く粒子 の捕集効果が ほとん ど期待 で きな くなるこ とを示 し
て いる。 この よ うなヘ マ タイ トの比飽和 捕集量の磁場依存性 につ いては、ヘ マ タイ トと
フィルタ ーの磁気特性 から定性 的な説明を行 うことがで きる。ヘ マタイ トは純粋 な常磁性




















うに3kOe以上では勾配が一定 とな り常磁性体の ような挙動を示すが、それ以 下の磁場では
磁場の低 下 とともにその磁化 は急激に小 さ くな り強磁性体に近い応答を示す。また強磁性
体である フィル ターの磁化は、図4-17に示 したように7～8kOeでほぼ磁気 的に飽和に達
する。以上の こ とか ら、2kOe程度以下ではヘマタイ トとフィル ターの両方の磁化 が極めて
小 さいために、粒 子に作用する磁気力が流体抵抗力な どの力 に抗 して粒子を捕 集体上に保
持するの に十分 な強 さではな く、また8kOe以上 になる と、磁性細線の磁化 も飽和値 にかな
り近づき捕集 力である磁気力の増大がほとん ど望めな くなるため に図4-25,4-26のよ
うな傾向が出現 する と考 えることができる。
またマグネ タイ トのNsの磁場依存性 に関 しては、図4-27に示 すよ うにlkOeにおいて も
ヘマタイ トの場 合 と比較 して相 当量の捕集 がみ られ 、1～3kOeの範 囲では磁場の増加 とと
もにN.がさらに増加す るが、3kOe以上でのNsの増加 は極めて小 さ くなる。この傾向は、マ
グネタイ トの磁化曲線 が図4-16(b)に示 したように磁場の印加 とともに急激 に増加 し、
3kOeではほぼ飽和値 に達する ことと対応 している。
一方、Nsにお よぼす表面流速(v。)の効果につ いては、ヘマ タイ トとマグネタイ トの どち
らの場合 でもNsの値 自体 は異なる ものの よく似 た傾向を示 し、図4-26と図4-28にみ ら
れるよ うに高流速 であ るほ どN、が減少 してい く。 これ らの図 よ り、ヘマ タイ トではNsoc
v。-2/3、マグネ タイ トではNsOCv。-3/5の関係がほぼ成 立す ると計算される。 これ らの う
ち、ヘ マタイ トの結果 は第3章 にお いて検 討 した単 一磁性 線 に関する結果(図3-12,
























































ヘマ タイ トお よびマグネ タイ トのN、とVm/v。(v。:磁気速度 、v。;表面流 速)と の関係 を
図4-29と4-30に示す。vm/v。は、直接的にではないがいわばIFM1/lFDl(磁 気力
/流 体力)に 対応す るものである。図4-29よ りヘマ タイ トの場 合Vm/v。とNsにはほぼ直
線関係(同 図の場合、Ns=13.6・(v皿/v。)+28.0)が成立 し、 フ ィル タ ーの相違 により定
量的 な差 は当然存在するが、基本的にはN。とv皿/v。間には定 量的 な表記 が司能である こと
を示 して いる。 一方マグネタイ トの場合の両者の関係(図4-30)に つ いて も、ヘマ タイ
トの場合 ほど相 関は高 くないがほぼ直線関係 が認め られた。
(c)初期補集効率 とその粒子捕集 に伴 う変化
フ ィル ターに磁性粒子を含む懸濁液 を通水すると、フ ィル ター内に粒 子が捕集 され時間
の経過 とともに ろ過効率が減少 し、破過が生 じる とともに フ ィル タ ー内にお ける粒子捕集
量も飽和 に達す る。図4-31と4-32に、実験 よ りもとめたヘマ タイ トの特性吸収長さ2
(吸収係 数 αの逆数)の フ ィル ター内粒子飽和度(N/Ns)に対す る依存 性 を、また図4-
33と4-34にマグネ タイ トのそれ らを示す。図4-31と4-33は印加磁 場 を、図4-32と
4-34は表面流 速を異な らせた結 果であ る。ヘマタイ トの場合N/N。がかな り大 きくなるま
で2は 比較 的直線 的に増加 しているのに対 し、マグネ タイ トの場合 は、 と くに捕集効率が
高い条件 において2は 放物線的に増加 している。このような結果 か ら、いずれ に しても捕
集効率 はN/N。とともに減少 し、その特性が粒子の特性 に依存 する ことが うかがえる。
図4-18～4-22に示 したヘマ タイ トの破過曲線 をみ ると処理 開始直後 か らかな りの流
出が見 られ、その後 はほぼ直線 的に流出濃度C。utが増加 している。図4-23と 図4-24に
示 したマグネ タイ トの場合 は初期 には流 出があ まりみ られず 、破 過点 に達 する とC。。。は急































































を整理 した。なお破過曲線 はフ ィル ター の捕集が飽和に達 した と考 え られ る時点をす ぎて
もパイプへ の沈 着等 に よりC。.。/Cin<1である ことが多 く、補 正のため にヘマ タイ トでは
未流 出分 を切 り捨 てて処理 し、 またマグネ タイ トでは、C、.が時間 とともに直線的に減少


















i 10 170 7.00 3.54 5.90 0.67 2.53 0.15 0.22
2 8 250 4.06 1.81 4.92 0.70 2.ll 0.19 0.33
3 8 170 5.97 2.67 6.77 0.76 2.90 0.19 0.33
4 8 96 10.6 4.72 8.54 0.76 3.66 0.16 0.25
5 8 41 24.7 11.1 7.21 0.75 3.09 0.08 0.11
6 5 170 3.37 1.13 5.36 0.63 2.30 0.26 0.57
7 3 170 1.87 0.43 2.80 0.61 1.20 0.22 0.74
上記の第4-3-2項に示 した方法 に基づいてもとめたヘマタイ トの初期比捕獲 半径 λ。及
び粒 子体積 に伴 う比捕獲半 径の変 化 に関連 する指数pの 値 を表4-2に 示 す。pの 値は
Vm/v。との聞に一定 の関係を見 出せず、0.61～0.76の範囲 にあ った。 λ。 は初期 吸収係数
α。の値 よ り(4-19)式を用いて もとめた。 λ。は第2-2節 で示 した方法 で もとめた単
一磁性線 における初期比捕獲半径(ポ テンシャル流近似)の 計算値 であ り、添字1は 常磁
性 、添字2は 寄生強磁性 として計算 した場合を意味する。 λ、の 計算 にお いては、K、N。
の値が微小であ ることか ら慣性力および重力を無視 した。 λ。 とλ。 との比較 か ら、ヘマ
タイ トを常磁性体 と仮定 する(実 験値は理論推定値 の約15～25%)よりも寄生強磁性 とし
て取扱 う(同 じく約20～50%)方が、 当然 ながら実験結果 との適合性 がよいが 、いずれに
して も実験 値 は理 論 によ りもとめた推定値 をかな り下回 る とい う結果 が出た。 この こと
は、逆 に λ,か らk。 、しいては α。を推定 しようとする と実験 値 よ り2～5倍 大 きくな
ることを示 している。第2章 の結果か らは、 λ。は元来その実験 値(観 察値)を2～2.5
倍過大評価す る可能性があるもの と考え られるが、その こ とを考 慮 して も λ。2はλ。を過
大評価 しすぎている。表4-2中 の ん。/λ。2の値 をみ ると、粒子 捕集効率 が高い と思われ
る ものほ どその値 は小 さくなってお り(例 えばNo3,4,5)、 λ,は 単一磁性線 の計算
値 である ことか ら、図4-4に も示 したように、こ うした場合 に とくに 、 λ、が隣接細線
の存在 によ り小 さ くなる効果が実際 には表わされて いない ことの 影響が強 くでているもの
と解 され る。
またマグネタイ トの λ。、指数qの 結果を表4-3に 示す。qは1 .0前後 の値 を示 し、
とくに印加磁場あ るいは表面流速 との相関性 はみ られなか った。 λ。の値 はヘ マ タイ トの
場合 よ りも全般的に理論推定値 λ,と かな りよく一致 しているが 、一部に λ。が λ、を大
きく上回る結果 も現われている。 この ように して実験結 果か らも とめ られ た λ。、qの 値
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線 は理論 的 に計算 した破 過 曲 線 を表 わ
す。q値 等 が 正 しく求め られて いれば当
然のことであるが、 λ。/ん。が1.6と適
合性が必 ず しもよ くない に もかかわ ら
ず、破過 曲線 は か な りよ く一致 して い
る。
以上のよ うに、単一磁性線における初
期比捕獲半径 か らフ ィルターの捕集効率











1 5 296 L88 236 0.94 1.Ol 0.97
2 3 1184 0.29 64 0.60 2.74 0.88
3 3 740 0.46 ]14 1.12 4.88 1.12
4 3 444 0.77 183 1.10 7.85 1.20
5 3 296 1.16 257 1.20 1.10 1.38
6 3 148 2.31 434 1.00 1.86 1.63
7 2 296 0.77 175 0.92 7.50 1.15
















特に2～5倍 も過大 評価する結果 となったが、一方、本章で示 したろ過理 論によれば フィ
ルター実験の結果 を用いなが ら捕集効率の変化 を定量的 に表わす ことが可能であった。
4-4結 言
本章 では配列磁 性線 あ るいは磁気 フ ィル ターへの磁性粒 子の捕 獲過程 、フ ィルタ ー効
率、粒子破過 特性等 にっいて、粒子軌跡観察実験や フ ィル ター実 験お よび粒子軌跡理論や
ろ過理論 による解 析等について検討を加 えた。得 られた成果 を以 下に要約 する。
第4-2節 では、配列磁性線 における粒子軌跡計算法を提示 する とともに、粒子軌跡の
観察 を行 った。
1.配 列磁性線 において各種 条件下で粒子軌跡の シミュレーシ ョンを行 い、比 捕獲半径
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に及 ぼす各種パ ラメ ータの影響 につ いて以下の ことが明 らかになった・
(D磁 性線 の配列数の影響 は少ないが、配列間隔の影響 は大 き く、流れ の圧縮効果の
影 響を うける とともに、 とくに捕獲半径が大 きい場合 はそ れが配列間隔 に規定 され
る。
(2)配列磁性線 における比捕獲半径 は、単一磁性線の場合 と同様 に レイ ノルズ数の増
加 とともに減少する傾向を示す。
(3)Vm/v。(磁気速度 と流体速度の比)に っいては、大 きい ほ うが粒 子捕集 に有利 で
はあるが 、比捕獲半径の増加 には限界があ り、細線 間隔 との関連 か らある程度大 き
なVm/V。を選択するのが有利である。
(4)粒子捕集効率が比較的高 い場合、フ ィル ター充填率(F)が1%以 上 になる と隣接
細線の影響が表われ はじめ、Fが3%程 度以 上になる とその影響が顕著 になる と推
定 される。
2フ ィル ター充填率が高 くレイノルズ数が小さい領域で は流 れ場 として桑原流れ を用
いて捕集効率を計算 することが可能であ り、ランダム配列 され た磁性 線に よる粒 子捕集効
率を もとめるのに有 効である と考 えられるが、桑原 セル境界近辺 の粒 子軌跡が流れの中心
軸 と平行 になっていない点や磁場の式表現に問題 が残 る。
3.流 れの遷移領 域において配列磁性線近傍 の粒子軌跡の計算結果 を比較 した ところ、
軌跡形状 にっ いては流れ場 としてポテンシャル流 を用いた方が ク リーピング流 を用 いるよ
りは観察 した軌跡 に近い。比捕 獲半径 について は、 と くに レイ ノル ズ数が低 い場合 は、
ク リー ピング流を用 いた場合のそれが観察値 に近 くな り、ポテ ンシャル流 に よる計算値 は
全体的 に過大評価す る傾向が強いが工学的には用いやすい。
4.粒 子軌跡の計算結果 は磁性線 を配列することによって生 じる軌跡 の特 徴 をうまく表
現す ることがで き、本章で提示 した計算法は十分に妥当性 を有す る。
第4-3節 では磁 性粒子のフ ィルター捕集実験を行い、ろ過理論 による解析 を試みた。
5.強 磁性 お よび弱磁性粒子 を用 いて種々の操作条件 下で高勾配磁気 分離処理 を行 い、
破過特性 や処理効率 、比飽和捕集量(N。)におよぼす操作 条件 の影響 にっ いて以下の知見を
得た。
(1)ヘマ タイ ト粒子の場合 、印加磁場 の増加あるいは表 面流速の減少 とともに、また
フ ィル ター長 さが長 くなるにっれて流 出率は小 さ くなった。粒子 の流 出 は処理 開始
直後か ら見 られ、破過曲線の挙動 か ら、フィル ター内の粒子濃度 および比捕集量 は
フィル ター入 口か らの距離によ らず ほぼ一様 とみ なせ た。
(2)マグネ タイ トはフ ィル ターによ く捕集され、破過時 間は表面流速 が小 さいか印加
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磁場が高 いほ ど長 くなった・破過にいたるまでのフ ィル ター内における粒子濃度及
び比捕集量 にはかな りの分布 がある もの と推定 され た。
(3)比飽和捕集量(N、)は、ヘ マタイ トでは流速(v・)の一2/3乗に、マグネタイ トでは
v。の 一3/5乗に比例 した。
(4)N。は磁場強度 とともに増加 し、 フィル ターの磁場が飽和に達する と一定値に近づ
いた・ この結果 をVm/v・(磁気速度 と流速の比)で 整理する と、N,OCv皿/v。の関係
が認め られ た。
6.上 記の フ ィル ター実験か ら得 た破過曲線 にろ過理論を適用する ことによ り以下の知
見を得 た。
(1)粒子堆積 に ともな う比捕獲半径の変化 を表わ す指数 として、ヘマタイ トでは0.61
～0.76の値 を、マグネ タイ トでは1前 後の値 を得、v匝/v。値 と一定 の関係はみ られ
ない。
(2)初期比捕獲半径の値 を初期吸収係数 よ り算 出 した ところ、ヘ マタイ トのそれ は理
論値の%程 度、マグネタイ トについては両者の値は比 較的よ く一致す るという結果
が得 られ た。 しか し、この理論値 は単一磁性線 に関 して粒 子軌跡理論 よ り計算 した


















部の最大堆積長 さ(R。m)のの簡易予測方法 を提示 し、実験 によ りも とめたRamと飽 和堆積 断
面積 との関係か ら概略的な飽和堆積 断面積 しいては飽和捕集量が得 られる こ とを示 した。
磁性線 を配列 した場 合の飽和捕集量 は上記の予測値 よ りは若 干小 さ くなるが・ フ ィル ター
の逆洗 の点 か らは安 全側であ り、充填率が低 い系への同予測法 の適用 は工学 的に は有効 で
あ ると考 えられ る。
高勾配磁気 フ ィル ターに対 して第2,3章 で展開 した予測方法 を直接用 いる ことには無
理があ るため 、第4章 では配列磁性線 並びに高勾配磁気 フィル ターの初 期及 び 粒 子堆積
進行 中における磁性 粒子捕集にっいて研究を行 った。配列磁性 線 の初期粒 子捕集効率は、
フ ィル ター充填率が3%以下であれば第2章 で展開 した単 一磁性 線に関 する粒 子軌跡理 論を
そのまま用 い うる と推定されるが、充填率 がそれ以上になる と磁場や流 れ場 の重ね合わせ
が必要 である ことを計算によ り指摘 した。ポテ ンシャル流 を用 いた配列磁性線 における捕
集効率の計算値 は実験値を30%程度過大評価 したが、この点 を考慮 すれば初期粒 子捕集効
率の予 測は工学 的 に可能 であ る と判 断された。 また充填率 が高 い場合 にっ いてはフ ィル
ターへ の磁 性粒 子の捕集 に関 するデー タを集積 する ことによ り粒 子捕 集挙 動を明 らかに
し、重要 な操作 因子である流速及び磁場 強度 と比飽和捕 集量 との関係 を もとめ た。さ らに
実験 的に もとめた粒 子破過曲線 にろ過理論 を適用するこ とによ り、初期吸収 係数か ら初期
フ ィルター効率 をも とめる とともに、粒子堆積に ともな う比捕獲半 径(捕 集効率)の 変化
を表わす指数(ヘ マタイ トでは0.61～0.76、マグネ タイ トで1前 後)を 得 た。 これ らの値
を用 いて逆 に計算 することによ り破過曲線の推定が 可能であ り、 これ よ り粒 子堆積 にとも
なつ捕集効率の変化並びに粒子飽和捕集量を定 量的に表わす手段 として、 この ろ過理論に
よる方法は非常 に有効 である と判断 された。ただし、粒子堆 積進行時 における粒子捕集効
率 を粒子軌跡理論 のような直接的な方法 を用 い、 より厳密 にも とめ るためには、流れ場の








4)寺 島 泰,尾 崎 博 明 西 村 和 弘:高 勾 配 磁 場 中 お け る 配 列 磁 性 線 近 傍 の 粒 子 挙 動 に つ い
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5)寺 島 泰,尾 崎 博 明,清 水 俊 昭:高 勾 配 磁 気 分 離 法(HGMS)の 水 処 理 へ の 適 用 に 関 す る 基









第5章 フ ェ ラ イ ト法 一 高 勾 配 磁 気 分 離 法 に
よ る 重 金 属 処 理 に 関 す る 研 究
5-1緒 言
前章までにお いて は高勾 配磁気分離法に関す る理論的研究、すなわち磁性粒子の捕集効
率と飽和捕集量の予測 を中心 とする検討を行 ってきた。高勾配磁気分離法 は鉄鋼排水の処
理など、磁性物質の除去、回収 については非常 に有効 な手段であ り、第4章 で得 た知見は
おもに理論面か らの検討 による ものであ るが、そうした磁性物質 を対象 とする同法の応用
にも適用 しうるものである。
一方、第1-4節 において も述べたように同法の応用範囲 を磁性物質 のみ でなく非磁性
物質にも広げ よ うとする試みが従 来か ら行われてきてお り、新 しい技術 として注 目を集め
ている。本章以 降においては、前章までで得 られた知見も参考 としなが ら、お もに非磁性
物質を対象 とする高勾 配磁気分離法の水処理への適用につ いて検討を加 えるこ ととする。
まず本 章では、非磁性 の溶解性物質 にフェライ ト法を適用 して強磁性 物質 に変換 し、高
勾配磁気分離法 に よ り固液分離する方法 について研究を行 った。
フェライ ト生 成法は、大学や研究所 などか ら排出される比較的少量の高濃度 の廃水にっ
いて適用 され、優れた処理効果を示 している。1)ま た本法で は生成汚泥量は必ず しも少
なくない2,が、多種の有害重金属を同時 に除去 できる とともに、一般的には生成 したフェ
ライ トか らは重金属が溶出 しに くいため汚泥処理が容易 である といわれている。 したがっ
て、本法 は水処 理法 として注 目すべ き特徴 を有 しているが、磁気分離に よる生成 フェライ
トの固液 分離を も考慮 した適正 な条件 下におけるフェライ ト生成 が前提 となる。
以下の第5-2節 で は、フェライ ト法 の概要にっいて述べ る。第5-3節 では、カ ドミ
ウムを例 に と り、温度やpH等のフェライ ト生成条件 について検討 を加 え、 フェライ ト生成
に最適 と思 われ る条件 をもとめる。第5-4節 では生成させ たフェライ トの溶出試験を行
い、その安定性 にっ いて確認する。第5-5節 では、高勾 配磁気分離法 による生成 フェラ
イ トの固液分離 にっ いて検討 する。第5-6節 は本章で得 られた結果の要約である.
5-2フ ェライ ト法の概要
フェライ トとは一般 には、Fe佃)の 酸素酸塩である亜鉄酸塩 の総称である。廃水中の
重金属の 除去技 術 と してのフェライ ト法 は、元来 すぐれたフ ェライ トを作 るための湿式製
造法の研究 開発過 程 で見 いだされ た もので あ り、生成物 はフェライ トの中で もス ピネル
フェライ ト(MFe204)と呼ばれ るものである。Mは 通常2価 の金属 イオンであるが、その一
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部 が1価 、3価 、4価 等 の イ オ ン で置 き換 え られ た も の もあ り・ 全体 と して は 一般 に強 磁
性 体 の一 種 で あ る フ ェ リ磁性 を示 す。
重 金 属 含 有 廃 水 を処 理 対 象 とす る フ ェ ラ イ ト法 の 一般 的 な 処 理 行 程 を ・ 図5-1に 示
す 。 廃 水 にFeSO、,FeC1、の よ うな 第1鉄 塩 を添加 し、60～70℃に 加 熱 して か らNaOHのよ う
な アル カ リを加 え てpHを9～11に した あ と液 中 に空 気 を 吹 き込 む と ・以 下 の(5-1)(5-2)
の2段 階 の 反 応 でNi,Cu,Zn,Cd,Pb,Mnなどの重 金 属 イ オ ン(便 宜 上M2+と す る)の ス
ピネ ル フ ェ ライ ト(MxFes.xO、,0くx≦1)が生 成 す る 。3)




本 法 に よ り除 去 さ れ る イ オ ン と





て い る 。3〕 .その 中 に は従 来Hg2→
も含 まれ て い た が 、 還元性 物 質 の
存 在 化 で揮 散 す る た め}ご廃 水 処 理
で は実 際 に は フ ェ ラ イ ト化 さ れ
ず 、 あ らか じめ 回 収 する方 法 が い
くっ か 考 え られ て い る。 フ ェ ラ イ
ト法 の 除 去機 構 は、 主 と して 上述
した ス ピネ ル フ ェ ラ イ トへの 組 込
み で あ る が 、 そ の ほ かに もFe2"に
よる イ オ ンの 還 元 、 生成 フ ェ ラ イ
トへ の 吸 着 、Fe3+との 置換 固 溶 、
水 酸化 物 あ る いは 鉄 との難 溶 性 塩
と フ ェ ライ トとの 共 沈 な ど 、複 雑





















えられ・ イオ ンがス ピネル フェライ トへの組込み以外 の機構に よって除去され た場合 は再
溶出の可能性が生 じる・フェライ ト法 を重金属等の廃水処理に適用する場合 には、生成 フ
ェライ トの粒径及 び磁化がで きるだけ大 きく、またそれか らの重金属の溶 出が少 ないもの
が望ま しい。
5-3フ ェライ ト法 によるカ ドミウムの処理条件 の検討5)
5-3-1概説
共沈反応 によれば第一鉄塩 よ りマグネ タイ ト(Fe,0。)が生成する ことは実験的にも確認
されているところであるが、生成粒 子の粒径 は100A以下と微細 である。6,また、温度や
pH条件 によって は α一FeOOH(反強磁性)や γ一FeOOH(強磁性)な どが生成す る。7,前 述
のように、フェライ ト法 による重金属処理では重金属 のス ピネルフ ェライ トへの組込みが
第一義であ り、粒径 が比較的大 きく磁化が高いスピネルフェライ トの生成法の確立は固液
分離 と汚泥処理 の面から不可欠である。
本節で はカ ドミウムイオンを例 に とり、温度、pH、中和 ・酸化 時問などの フェライ ト生
成条件が生成粒子 の粒径や磁化 に及ぼす影響 について実験的に検 討 し、その最適条件 と反
応時間の短縮化 につ いて考究 した。
5-3-2実験装置 と方法
実験に は図5-2に 示す容量12の 五ツロフ
ラスコを反応器 と して用いた。本容器の各口に
はそれ ぞれpH電極 、ORP電極 、曝気 用 ボ ール
フィル ターと水銀温度計、撹拝用 インペラ ーを
挿入 し、 また反応中の蒸発による液量減少 をふ
せぐために玉入 り冷却器を接続 した。曝気用配
管の途中には フロー ト流量計および コックを設
置 し、ガス流 量 を0～3,000m1/minの範 囲で変
化 させる ことがで きるように した。撹搾 用イン
ペ ラーは長さ50mmのテ フロン製である。なお容
図5-2ラェライト法の実験装置
器本体 はマ ン トル ヒータ上に設置 して温度 を調整 した.
処理 操作 は図5-1に 示 した手順 と同様 にして行 った.す なわち、上記の反応容器中
に、あ らか じめ 目的の濃度 となるよ うに調整 した塩化カ ドミウム(CdC12)溶液 を注入 し、
窒素曝気 を しなが ら予熱 して溶存 酸素 を追い出 した状況下において、窒素曝気 によ り溶存
酸素を減少 させ た蒸留水に溶解させた塩化第一鉄(FeC12)を添加 した.さ らに この液に、
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予熱 した 水 酸 化 ナ ト リウ ム溶液 を所定 量 を加 え て12と し、 こ の 時点 を 中 和 反 応 開始 時 と
した 。 中 和 反 応 中 は窒 素曝 気 を続 け 、所 定 時 間後 コ ック操作 に よ り空 気 曝 気 に 切 り換 えて
酸化 反 応 に移 行 した 。所 定 時 間 酸化 を行 った あ と、 反 応 を停 止 す る ため 窒 素 曝 気 を3分 間
行 っ た 。 反 応 終 了後 、粒 度 分 析 用 に約100m2の液 を 分 別 した の ち、 残 りの 液 は東 洋 ろ紙
No.5Aまた は5Cによ り空 気 中 で ろ過 した。 ろ液 は カ ドミウ ム濃 度 測定 用 と し、 沈殿 は 高温
乾燥 器 中で 乾 燥(100℃,24hr)さ せ た あ と粉砕 して磁 化 測 定 用 試 料 と した。 以 上の 実 験
にお け る操 作 因子 と して は温 度(θ)、pH、 鉄 とカ ドミウ ムの 比(R,。 …[Fe2+】/[Cd2"],
薬 剤 添 加 時 の 場 合 は添 え 字oを 付 して 、RF。。…[F♂+1。/[Cd2+1。とす る)、 ア ル カ リ比
(R・≡2[OH-]・/([Fe2"]。+[Cd2']。)、撹搾 回 転数(f,中 和 時 間 、 酸 化 時 間 のfは そ れぞ れ
fN,fwとす る)、 空 気吹 き込 み量(v。、r)、窒 素 吹 き込 み 量(v。2)、中 和 時 間(tN)、 酸化
時 間(tw)等が あ げ られ 、 これ らの条 件 を変 化 させ て実 験 を行 う こ とに よ り各 操 作 条 件 の処
理 結 果 に お よ ぼ す影 響 に つ い て 検 討 し た。 各 実 験 に お け る 処 理 条 件 の 概 要 を表5-1の
Run1～12に示 す 。標 準 的 な操 作 条件 は[Fe2"]。≒9.0×10'3mol/1,[Cd2"]。・1.0×10-2
mo1/1,RFe=4.5,RA=i.2,θ=70。C,fl50rpm,vN2≒1560m1/min,va、r=1500
m1/min.tN-10min,tw=10minであ る。 な お(5-1)でx=1と した カ ドミ ウム フ ェライ
ト(CdFe20。)ではR,。2の と き化 学 量論 的 に 当量 とな る 。 ま た 上 記 のCdFe、0。生成 で等
量 のNaOHを加 え る とR。1と な る。
実 験 操 作 の反 応 時 にお いて は 、pHとORPを連続 的 に測 定 した 。 ま た ろ液 中 のCd2膿 度 は























vsirml・Min-i1500150015009501500950490-29801500950 950 2080 950
扇min 1010100-60151510 ?? ?? ?? ?? ??
twmin 101010155-300-3010-205-205-3114-5543-11520
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法)に よ り測定 した・生成物の磁化測定 は室温 で垂直型ね じれ磁気天秤(MTB)あるいは振
動試料型磁力計(VSM)を用いて行 った。
5-3-3結 果 と考 察
(D温 度 、pH(ア ル カ リ比)条 件8〕
o
表5-1中 のRunlの 実 験 条 件 に 従
い、温 度(θ)を60～80℃ 、pHを9.4～-200
9
11.9に変化 さ せ て 反 応 させ た。 反 応 中 のg
-400
pH,ORPの一 般 的 な変 化 は 図5-3に 示 象
む
す よ うな傾 向 を と る 。す な わ ち 、 カ ドミ ー6。
ウム を含 む 溶 液 中 にNaOHを加 え る とpHは
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10～11.5に上 昇 し 、ORPは 空 気 吹 き込 み
0
開始一定時 問後 に急上昇する。 この間、








び生 成物 の 磁 化(σ12.;12kOeの 磁)
場化 にお け る磁 化)に 及 ぼ す温 度 と アo
ル カ リ比 の 効 果 を 図5-4,5-5に 示
す。 横 軸 に はpHのか わ りに ア ル カ リ比
(RA=2[OH-]。/([Cd]o+[Fe]o))をと っ
てい る.温 度(θ)と[Cd].と の 関 係100
につ い て は あ ま り明 確 で は な いが 、 ア デ
牙ル カ リ比R
Aにっ い て は1.1～1.4,pHにE £50
す れ ば10～10.5に相 当す る範 囲 で 各 θ 者
に た い し て 最 小 値 を と っ て い る 。 ま
0た 、RA=0.9で はCdの除去 効 果 は著 し
く低 下 し た。 図5-5の σ12kに つ い

































があ るが、 θ≧70℃であればR。の値にかかわ らず磁気分離 に とって十分大 きな値 となって
いる。 しかしR,>2.0では σ12、は徐々に小 さくなる傾向があ るため、粒 子磁化 の点 から
はR。が大 きす ぎるこ とは好 ましくない。RAとθの生成 フェライ トの粒径 との関係 について
は図5-6に 示す ような傾向が見 られ た。縦軸のD5。は平均粒径 を表わ してい る。同図よ
り生成 フェライ トの粒径は0.4～1.5μm程度 と微細 であ り、 θが大 き くなれ ばD・・が小
さ くなる傾 向があ り、図5-5に 示 した
θとσ12kの関係 とは逆の関係 がみ られ
た。 な おCd2+が存 在 しない場 合 、Fe2"が
3×10-2mol/1以上 で あ れ ばD5。 は 約
0。7μmで あ っ た。
θは で きる だけ 低 いほ うが操 作 が簡 単
で あ り実 際 的 で もあ る ので 、以 上 の結 果
よ りθ=70℃,pHニ10～10.5が適 当で あ
る と考 え 、以 下 の実 験 で は これ に従 っ て
い る。
(2)中 和 、酸 化 条件
(a)撹 搾 条 件
Run2,3の条件 に 従 い、 中和 お よび
酸化 段 階 に お け る撹 絆 回 転数 の効 果 に
っ い て 検 討 し た 結 果 を 図5-7に 示
す。Run2で は中 和 段 階 回転 数(fN)≒
酸 化 段 階 回 転 数(fw)、と してfN,fwを
変 化 させ 、 またRun3で はfN>300に
保 ち 飾 を変 化 させ た 。他 の条 件 につ い
て は 同 じ で あ る 。 い ず れ の 場 合 で も
fw=200～300(fN≒fwあ る い は

































σ12kはfw>200(f・≒ wあるいはfN>300)において急激に減少 している。 この よ うな減少
を示す原 因につ いては明らかでないが、 とくに σ12kの動向 よ り、中和段 階で生成 したFe
(OH)2の結晶格 子を取 り巻 く[FeOH]'層の一部が強撹搾 のため には く離 し、Cd2+の置換 固
溶が認め られ ない α一FeOOHが生成 した ことが関与 している と推定 される。 いずれ にして
も本装 置では少 な くともfw<200が適 当であると考え られる。
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(b)中 和 条 件
表5-1のRun4の 条 件 に従 い 、他
の条件 は 上記(1)の 温 度 、pH条件 に関
す る実 験 と ほ ぼ 同 様 と し て 中 和 時 間
(tN)のみ0～60分 の 範 囲 で変 化 させ て
実験 を行 い 、処 理 効 果 に及 ぼすt。の 影
響 を調 べ た 。結 果 を 図5-8に 示 す 。
同図 で はtNに か か わ らず[Cd2+].<
0.005mg/1,σ12k≒60emu/gが得 ら
れて お り、tNの影 響 は小 さい こ とか ら
処理時 間 短 縮 の ため に はtNニ0分 で も
さ しつ か え な い こ と が判 明 した 。
(c)酸 化 条 件
酸 化条 件 と して は 酸化 時 間(tの
と空 気吹 き込 み 量(v。 、.)につ い て
検討 を行 っ た 。
まず表5-1のRun5,6の 条 件 に
従 いtwを0～30分 の 範 囲 で変 化 させ
た。twの[Cd2+].とσ12kへの 影 響
を図5-9に 示 す 。Run5と6はfw
の値 のみ 異 な り他 の条 件 は ほぼ 同 じ
であ る。 図5-9に はRun5のORP





































ても ほぼ 同 様 のORP変 化 を示 した。 この 図 よ りORPが急変 した時 点 で酸 化 を うち きれ ば 、
Cdの除去 お よ び 生 成 粒 子 の磁 化 か らみ て最 も効 果 的 で あ る こ とが わ か る。Fe(OH)、の酸 化
で はFe(OH)2の減少 と と もに これ と平衡 状 態 に あ る[FeOH]+が減 少 し、 そ の結 果DOが増 加
してORPが 急 上 昇 す る と考 え られ る が 、 カ ドミ ウム フ ェライ ト生 成 に お い て も これ と同様
に反 応 の 終 点 に近 づ く と ともにORPが 上 昇 す る もの と考 え られ る 。 ま た 図5-9で は 、 しw
を大 き く と りす ぎ て も[Cd2「.が少 し高 くな り、 σ12、も少 し低 下 す る傾 向 が み られ る 。
木 山9)は、Fe30。の 生成 した懸 濁液 の酸 化 を続 け る と、Fe304→γ一Fe、0,→α一FeOOH,
α一Fe・Osとい うゆ っ く り した反 応 が生 じる こ とを報告 してお り、 こ こで も酸化 時 間 が長
くな る につ れ て 、M。Fe,.。0。か らのCd2"の再溶 解 が 生 じた こ と も考 え られ る 。
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ま た表5-1,Run7の 条件 に従 い、
空 気 吹 き込 み 量(v。、r)のみ500m1/min
か ら3000m1/minの範 囲 で 変 化 さ せ て
[Cd2+].とσ12kへ の 影 響 を 調 べ た
が 、 図5-10に 示 す よ うに これ に よ る
影 響 は ほ とん ど認 め られ なか った 。
(3)鉄 とカ ドミウム の比
表5-1のRun8,9の 条 件 に 従 い 、
初 期 の 鉄 と カ ド ミウ ム の 比(RF。 。≡
[Fe2←]。/[Cd2+]。)を変化 させ た場 合 の
生 成物 の σ12kへ の 影 響 を図5-11に
示 す 。 こ こで は初 期 の カ ドミウム濃 度
[Cd2"]oを1.0×10'3mol/1(ll2
mg/1)に固定 して 〔Fe2+】。 を変 化 さ せ
た 。Run8とRun9と ではVN2とVa、.
がRun8の ほ うが大 きく、 ま たRun8
で はfw・0と して い る点 が異 な る。 同
図 に は比 較 の た め 、 ほぼ 同条 件 で 同量
の 鉄 だけ を用 い て反 応 させ た生 成 物 の
σ12kも 示 して あ る。(こ の横 軸 に は


















































りRF。≦10め場 合 、 同量 の鉄 の み の場 合 と比較 して σ12、が 急 激 に低 下 して い る 。
一 方 、 こ の と きの[Cd2"].の値 はR,。。 値 にか かわ らず0.01mg/1前後 以 下 の低 値 を
と った 。RF。。=0(Fe2"無添 加)に お いて も[Cd2+].=0.014(mg/1)であ り、Cd(OH)2の
溶 解 度 積3.9×10一夏5(室 温)か ら 計 算 した 値(pH10.0,IO.5で そ れ ぞ れ[Cd2"].
0.044,0,004mg/1)とほぼ 同程 度 であ る こ とか ら、 この 場 合 はCd(OH)2が生 成 した もの と
考 え られ る。 図5-11の σ、2.の結 果 もあ わせ る と、R,。。く10で はRFe。値 が 小 さ くなる
に つ れ て フ ェ ラ イ ト生成 量 が少 な く な りCd(OH)、等 に よ り除 去 され る割 合 が 多 くなる と考
え られ 、R,。。≧10が 適 当で あ る とい え る 。
(4)最 適 処 理 条 件 と反 応 時 間 の短縮 化
上 記(1)～(3)で 得 られ た結 果 を ま とめ る と、 θ=70。C,pH【0～10.5,v。i,500
m1/min程度 、f<200rpm,RF。。 ≧10と し、 アル カ リ添 加 と同 時 に空 気 吹 き込 み を 開始
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してORPが急 上昇 した時点 で反応を停 止すれば 、100mg/1程度のカ ドミウムを0.elmg/1以
下まで除 去 しうる ことが判 明 した。
溶液中の金属 濃度 が高 くなるほど反応 に必要な時間 も長 くな り、 これ を短縮化すること
も処理条件 を考える うえでは重要である。前記のRun8およびRun9において 、横軸 に添
加 した金属濃度 の和([Fe2「・+[Cd2"】・)を、縦軸に酸化開始 か らORPが急上昇するまでの
時間(△t・RP)をと りプ ロッ トすると、図5-12のよ うにな り、金属濃度の和が大き くな
るとv。i.が小 さいほ う(Run9)が(△t・RP)が大 きくなる傾 向を示 している。 同図には上
記のRun8,Run9の結果について 、
縦軸にv、i.×△t・RPをとって表示 し AtORP
直したもの も示 したが 、[Fe2'】。+
[Cd2+]。とV。亘.X△t。RPはほぼ比例
の関係にある。 この ことは、金属濃






ば酸化時間を%程 度 に短縮 し得 ると
いった効 果が期 待で きる。試み に金
属濃度をFe2+,Cd2+とも10倍程度高
くして実験 を行 った ところ、金属濃
度とv。、r×△t。RPの間には図5-13





それ とほぼ同一 直線 上にあ り、前記
した酸化時間 の短縮化 がなされてい











































図5-13金 属濃 度 とVai.×△tORPとの 関係
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5-4生 成 フェライ トの安定性5)
5-4-1概説
第5-2節 で指 摘 したよ うに、 イオ ンが スピネル フェライ トへの組込 み以 外 の機構 に
よ って除去された場合は、イオ ンの再溶出の可能性がある。本節 で は生成 フ ェライ トの溶
出試験 を行い、 フェライ ト生成条件 、とくに添加鉄塩が生成 フ ェライ トの安定性 に及ぼす
影響 につ いて検 討を加 えた。
5-4-2溶出試験 方法
表5-1のRunlO,11(R,。。を変化)及 びRun12(RAを変化)の 各実験で得 た磁化測定
用試料 をそれぞれ500mgとり、pH4の緩衝液50m1ともに6時 間振盟後 、東洋 ろ紙No5Cに
よ り沈殿 をろ別 し、ろ液中のCd濃度を測定 した。また溶出試験前後 の試料の一 部を溶解 し
て金属濃度 を測定 し、試料 中のFeとCdの含有量をもとめた。なお 、上記 のpH4という試験
条件 は、処分後の環境条件 と しての 可能性を考慮 したもので、環境庁告 示の溶 出試験方法
(産業廃棄物 に含 まれる金属等の検定方法、制定昭和48年環境庁告示第13号、改正昭和57
年環境庁告示第44号)におけるpH5.8～6.3と比較 して過 酷な条件 である。
5-4-3結 果 と考 察
アル カ リ比(Ra)を変 化 させ て 得 た 試 料(RUni2)、及 びR,。。を 変 化 させ て得 た 試料(RUn
10,11)の溶 出 試 験 結 果 を 図5-14に 示 す 。Runl2にお い てRA>1.0で は 、[Cd2'].は
0.Olmg/1前後 、 また σ12k>50emu/gであ っ た。RAO.93の 実 験 で はCd除去 率が70%
前 後 と低 く、 試料 重 量 に対 す る溶 出率 も低 い が、他 のR。を変 化 さ せ た試 料 にっ い て は15～
20%程度 の溶 出 がみ られ た 。
生成 物 中 のCdの うち15～20%
がCd(OH)・の 形 態 を と り、 こ
れ が溶 出試 験 時 に溶 出 し、残
りの80～85%はCd.Fe3.xO4の
形 で 安 定 して いる もの とす る
と、 この80～85%と い う値 は
xO.22～0.24,RFe
[Fe2←]/〔Cd2+]ll.6～12.6
に相 当 す る 。 一 方 、 溶 出試 験
後 の分 析 値 か らはR,。IL6























値 とほぼ 一致す る。
また図5-14で示 したCd溶出におよぼす鉄塩量(RF。。)の影響 について は、反 応液のカ ド
ミウム濃度 にか かわ らず、RF。・<10の範 囲ではR,。が減少 する とCd溶出率が増 大 し、RF。
≧10では溶 出率 が小 さい。 したが ってR・。の増加 にともなってフェライ ト化に より生成物
中に安定 に存在 するCdの割合が増加することがわか る。ただ しそ の割合 はRF。36.0でも
91%であ り、安定 でないCdが10%近く存在 している。
図5-15は、反 応液のR,。と溶出前後 の生成物のR,。あるいはCd。Fe,-xO4のx値との関
係を示 したものであ る。x値 は溶出後試料のRF.を用いて計算 によ りもとめた。生成物 の
溶出後 のRF。値 は溶出前のR・。値 よ りも大きく、その分だけCdが溶 出した ことになる。ま
た、反応液 と溶 出後 の生成物のR,。値 から、顕著ではないが、反応液のR,.が10程度以下
になる と溶 出後 の生成物中のCdの割合 が反応液 中のCdの割合 よ りも小さ くなる傾 向がある
ことがわ かる。ただ し、反応液中のRF。が小さ くなるにつれて反応液中の[Cd2"]が[Fe2+]
よりも大 きくなる ことか ら、RF。が小 さいほ どフェライ ト中のCdの割合(x値)は 増加 し
ている。
図5-14,5-15の結果 をあわせる と、RF。<10ではフェライ ト中のCdのFeに対する割
合は増加 するが、同時にCd全体 としてはフェライ トに組込 まれ るよ りはCd(OH)2などの溶
出しやすい形態 で存在する割合が増大するので、生成物 の安定化の ためには反応液のR,。
を大 きくする ほ うが よい といえ る。その場合、[Fe2+]の増加の ためにtwが増加 するが、
σ12kの低 下や残留Cd濃度 の増加をまね くことなくしwを短 くするための操作条件tた とえ
























5-5生 成 フェライ トの高勾配磁気分離処理
5-5-1概説
生成 フェライ トの固液分 離には永久磁石 を用いたディ スク型の磁気 分離機 がよ く用いら
れ るが、廃水 の質 あるい は反 応条件 によっては微細 かつ低磁化 のフ ェライ ト粒 子が生成
し、固液分離 に困難 をきたすことが予想 される。本節で は、この よ うな粒子 についても高
効率の除去が期待で きる高勾配磁気分離法 による生成 フェライ トの処理 条件 、および一部
理論的な検討 を行 い、同法 のフェライ ト粒子への適用性 と限界 について検討 を加 える。
5-5-2実 験 装 置 と方法
固 液 分 離 実 験 用 の カ ドミウム フ ェラ イ トは 、[Cd2+】。・1.0×10'3mol/1(112mg/1),
[Fe2+1・1.0×10`2mol/1(558mg/1),NaOHO.12Nの濃 度 条 件(RF。 ・10.0(化学 量
論 当量 の5倍),Ra・1.1に 相 当)の も とで 、tN20分,tw15分 の 条 件 で 生 成 させ
た。
フ ェ ラ イ ト生 成 後 の 懸濁 液 を10倍希 釈 し、 固液 分 離 実 験 の 試 料 と した 。 希 釈 後 、Cd2"初
濃 度 は11.2mg/1に、 生成 懸 濁物 濃度 は90mg/1に そ れ ぞ れ 相 当 す る 。 反 応 温 度 は60。C
を 予 定 し た が 、 よ り高 くな っ た た め か フ ェ ライ ト粒 子 を 中 心 とす る生 成 物 の 磁 化 は50
emu/g,D5。は約0。8μmで あ った 。 なお 対 照実 験 に は湿 式 で20μm以 下 に 整 粒 した 市販 の
マ グネ タ イ ト(Fe,0。,磁化92emu/g,D,。≒4.4μm)を蒸 留 水 に 懸 濁 させ た もの を用 い 、そ
の 濃 度 を 前 記 の フ ェ ライ ト法 処理 液 のそ れ とほ ぼ等 し くな る よ うに積 分 球 式 濁 度 計 に よ り
調 整 した 。 また 各 懸 濁 液 に は、 分 散剤 と してO.1%に相 当す る ヘ キサ メ タ リン酸 ナ ト リウム
((NaPO3)6)を添 加 した 。
フ ェ ライ トの 固液 分離 に は第4-3-3項に示 した高 勾 配磁 気 分 離 装 置(図4-15)を 用 い
た 。 た だ し、 フ ィル ター部 の有 効 長 さは150mmとし 、 こ こに ス テ ン レス 製(SUS430)の円形
の網(第4-3-3項 に 示 した もの と同 じ)を 約150枚 充 填 した 。 本 実 験 で は 、 印 加 磁場 を所
定 値 に 設定 した この 装置 に 前記 の各 懸 濁 液 を上 向 流 で 通 水 し、 流 出水 中 の 懸 濁 物 質濃 度 を
濁度 計 に よ り測 定 して 、そ の 固液 分 離 特 性 に っ いて 検 討 した 。
5-5-3実 験 結 果 と考 察
フ ェ ラ イ トお よ び マ グネ タイ ト懸 濁 液 の 固液 分 離 実 験 の 結 果 を 図5-16(印 加 磁 場 を変
化)、 図5-17(流 速 を変 化)に 示 す 。 図5-16(v。=200m/hr一定)で はマ グネ タイ ト
はO.5kOeL]上で ほ ぼ100%の 除去 率 とな って お り、 フ ェ ラ イ ト法 処 理 液 に つ いて は5kOe以
上 で約90%の 除 去 率 が 得 られ た 。 ま た 、 同 じく フ ェ ラ イ ト法 処 理 液 に つ い て 、 図5-17



































る。 同処 理 液 の 懸 濁 物 の磁 化(σ 、2・)は マ グネ タイ トの約%で あ り、 そのD,。はマ グ ネ
タ イ トの 約4。4μmに 対 して0.93μm、Dg。(大粒 径 の方 か ら総 質 量 の90%に 相 当 す る粒
径)も マ グネ タ イ トの1.66μmに対 して0.3μmと 相 対 的 に細 か くな っ てお り、 これ らの
違 い が除 去 率(R)の 差 とな って 表わ れ て い る。
図5-18は 以 上 の結 果 を ま とめ 、横 軸
にVm'/v。、 縦 軸 にRを と り表示 した もの
で あ る。Vm'(=2M。・M。b2/9μ。 ηa)は
第2-2-4項に 示 した強 磁 性粒 子 に関 す る
磁気 速度 で あ る 。Vm'/V。はい わ ば(磁 気
力/流 体 力)に 対 応 す る もの で あ り、 こ
の値 が 大 きい こ と は流 体 力 と比 較 して 磁
気 力 が 卓 越 し て い る こ と を 意 味 す る 。
図5-18に お い てVm'/v。の 減 少 に伴 う除
去率 の減 少 はVm'/V。≒1付 近 で顕 著 とな
る が、Vm'/v。≧1～2で あ れ ばR>90%
とな って い る 。Vm● 一定 の場 合 とV。一定
の場 合 とで は 、 同 じVm●/v。で もRの 値 に




















び流れ場 の効 果が必ず しも同等 ではないこ とを示すものであろ う。
以上の結 果 よ り、 マグネタイ トと比較 してこのよ うに磁化 、粒径 ともに小 さいフェライ




高勾配磁気分離法 によ り磁性粒子を固液分離 する際 に重要なパ ラメータは粒子径 と粒子
磁化 であ る。上記第5-3節 の実験において得 られた フェライ トを含 む生 成物の粒子にっ
いて は、 ほぼD5。0.4～L5μm,σ 且2、・10～70emu/gの範囲 にあ り、通常の急速 ろ
過では もっともろ過効率が低下する1μm前 後 の粒子が大部分 を 占め る とともに 、マグネ
タイ トの磁化(92emu/9)あるいは固液分離実験 における懸濁物 の磁化(50emu/9)と比較 し
てかな り低磁化 の粒 子 も存在 している。 また上記の温度 およびpHを変化 させ た実験 の生成
物について、D5。お よび σ12。の関係をプロ ットする と図5-19の ように なる。図中の数
字 はRAの値 を示 している。 このRA値の範 囲ではD、。 とσ12、の間 には負の相 関が あ り、粒
子径 の増加 とともに生成粒子のフェライ ト含有率が低 くなる こ とか ら粒 子径の増加は必ず
しも高勾 配磁気分 離処理 に有利 な条 件 とは言 えない。 一方、印加磁場10kOe,流速180
m/hrのも とで、第1-3-3項あるいは第3-3節 に示 した力のつ りあいモデルに従 って、粒






































図5-19生 成 粒子の粒径(D5。)と闘 ヒ(σ12k)間の関係
また 固液 分 離 実 験 の結 果 を参 考 に して 、第5-5-2,5-5-3項で 述 べ た実 験 条 件 の も とで90
%程 度 の 除 去 率 を得 るの に必 要 な粒 子磁 化 を試 算 す る こ とを検 討 した。 こ こで 図5-18の
結 果 を も と にvm'/v。1と し、 前 述 したvmを 表 わ す 式 中 に お い てM.・1 .57wb/m2,
μoI.26×10-6H/m,η=LOO×10■3NS/m2,aL5×10-4m ,vo=5×10層2m/s
と して 単位 換 算 を行 うと、D,。=2bl .0×10-6mのときM,・22.8emu/g,D5。・0.75×
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10'6mのときM,37.5emu/9,Ds90.5×10-6rnのときM,・71.7emu/9の各値が得 られ
た。なおM,の単位換算 に当たっては生成粒子の組成につ いて α一FeOOHを考慮 し、 α一FeOOH
とフェライ トの密度 をそれぞれ3.39/cm3,5.29/cm3,またそれ らの σ12kをそれぞれ0.92
ernu/g,9Llemu/gとしてMpを計算 した。 ただしフェライ トの密度 とσ12kの値にはFe,0、
のそれを代用 した。得 られ たM。値を図5-19に対応させ ると、本実 験で得 られ た生成粒子
は、一部の低磁化 粒子を除いて、上記条件 下において高勾配磁気分離法によ り90%以上あ
るいはそれに近 い程度 まで除去 され うる と予想され、さ らに通水速度や強磁性細線径 を小
さくとるな どの操作 によ り粒 子除 去範囲を広げる ことが可能 であ る・ したがって同処理法
にょれば、微細で かっあ る程度低磁化の フェライ ト粒子にっ いても十分に対応 しうる と考
えられ る。
以上、本節 で検 討 してきたように、フェライ ト生成法 と高勾配磁気分離法の組合わせ処
理法が きわ めて有効 な重金属処理技術 である ことが示 された。
また、高勾配磁 気分離装 置の フィル ターに捕捉 された粒子は磁場 の印加 を止めたあと逆
洗され、フ ィル ターが再生され る。濃縮 されたフェライ トは電波吸収体や磁性捕捉剤 とし
ての利用な ど多 目的 に用い られ うるが、重金属の溶出がみられ るものについては再利用 は
困難である。 とくに種 々の成分 を含有する廃水からの フェライ ト生成については、種々の
阻害要因 をも含 め、 より安定 したフェライ ト生成 の技術を確立 するこ とが重要である。
5-6結 言
本章 では、 フェライ ト法 によるカ ドミウムの処理条件 と生成粒子 の高勾配磁気分離法に
よる固液分離特性 にっいて実験的な検討 を加 えた。得 られた知 見を以 下に要約する。
第5-3節 ではカ ドミウムの処理 ・操作条件 について ビーカテス トによ り検討を加 える
とともに、反 応時間 の短縮化 にっ いて考究 した.
1.カ ドミウム水溶液の処理条件 としては、反応温度70。C以上、添加する第一鉄塩 は
カ ドミウムに対 してモル比で10倍以上、pH10～10.5(アルカ リ比Ll～L4)が 適 当であ
り、この条件 下では60emu/g程度 の磁化 を有 するフェライ トが生成 し、IOOmg/1程度のカ
ドミウムを0.Olmg/1以下 まで除去 しうる。
2.フ ェライ ト生成反応時における中和時間は処理結果に大 きな影響 を及ぼ さず、反応
時間の短縮化 のためには中和時間(tN)・0分で もさ しつか えない。
3.フ ェライ ト生成反応時 における酸化時間はORP測定 によ りモニター することが可能
であ り、ORP値が急 上昇 した時点で酸化反応を停止すれば、Cdの除去お よび生成粒子の磁
化か らみ て最 も効果的 な処理 がで きる。
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4.フ ェライ ト生成反応 時にお ける強撹搾 は良好 なフェライ ト生成 を妨害 し、本実験で
は200rpm以下の撹拝強度(回 転数)が 適 当であった。
5.反 応時の温度 については、高いほうが生成 フェライ トの磁化が高 くなる が、その粒
径は逆に小さ くなる傾向が見 られた。
第5-4節 では フェライ トの溶出試験を通 じて生成 フ ェライ トの安定性 およびその生成
条件 との関連 について検討 した。
6.原 水水 中の重金属濃度が高 く、そのため添加 する第一鉄塩 量が多 くなる場合、反応
に要 する時 間 も長 くなるが、空気吹 き込み量を多 くすれば酸化時 間、すなわ ち反応時間を
短縮す ることがで きる。
7.第 一鉄がモル比に してカ ドミウムの10倍以上存在 する条件(RF。≧10)でフェライ ト
化 を行えば、 カ ドミウムの再溶出率 は低い値 で安定するが、全カ ドミウムの10%程度がCd
(OH),等の形態で存在すると推定 され るため、条件によって は生成 ス ラ ッジか らカ ドミゥ
ムが再溶出す る可能性 がある。また、R・。〈10ではフェライ ト中のCdのFeに対 する割合は
増加 するが、同時 にCd全体 としては フェライ トに組込 まれる よ りもCd(OH)、などの形態で
存在 する割 合が増加 するため、その溶出率が高 くなる。
第5-5節 では生成 フェライ トの高勾配磁気分離に よる固液分離実験 を行 いその処理特
性 にっいて検討 する とともに、同法適用の限界条件にっいて考究 した。
8.生 成 したフェライ トの平均径 は0.4～1.5μmと微細 であるが 、高勾 配磁気分離法
によれば印加磁場 を5kOe以上に とるこ とに より200m/hの高流 速で も90%以上 の除去率が得
られ た。
9力 のつ りあいモデル等 による試算 では、本研究 で得 られ た生 成粒子 にっ いて は一部
の低 磁化粒 子(20emu/g以下)を 除 いてその90%以上 を高勾配磁気分 離法に よ り除去 しうる
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第6章 磁 気 シ ー ド法 一 高 勾 配 磁 気 分 離 法 に
よ る 非 磁 性 物 質 の 処 理 条 件 と 処 理 特
性 に 関 す る 研 究
6-1緒 言
非磁性物質を高勾配磁気分離法により直接分離することは不可能であるが、第6-2節









いて記述する。第6-3節 では、非磁性粒子としてカオ リンを例に取 り、磁気 シー ド法に
よる前処理条件(pHや強磁性体添加量)と 高勾配磁気分離法による処理特性にっいて調べ





6-2磁 気 シー ド法 と用いた化学的凝集法の概要
6-2-1磁気 シー ド法
磁気 シー ド法の手順を図6-1に 示 す。本法 は非磁性物質(粒 子)を 含む懸濁液に強磁
性粒子(マ グネ タイ ト、フェライ ト等)を 磁性捕捉剤 として添加 し、両者を結合させ て磁
性沈殿 を生成 させ る手法である。1)磁 性沈殿 の生成を助長 させ るために必要 に応 じて少
量(数mg/1程 度)の 鉄塩やアル ミニ ウム塩 を強磁性粒 子添加 時 に添加 する こともある。
重金属や リン等 の溶解性物質 にっ いて は、後述する ようにアルカ リ凝集沈殿法 、硫化物法









考えられる・高勾配磁気分離処理に よ りフ ィルターに捕捉 された磁性沈殿 は逆洗 によって
高濃度スラ リーに し、 これ を再度高速で高勾配磁気分離装置に通水するこ とによ り、強磁
性粒子のみフ ィル ターに回収 され、濃縮 された汚濁物質 としての非磁性物質のみを装置外
に流出させ る ことがで きる。
6-2-2化学 的凝集法
(1)アルカ リ凝 集沈殿法
アルカ リ凝集沈殿法 は重金属等 を含む廃水をアルカ リで中和 し、不溶性の水酸化物を生
成させ る方法 であ り、重金属が単独 で存在する場合 の処理水中の重金属濃度 とそのときの
pHは溶解度積 か ら推定 することができる。 この重金属水酸化物 の溶解度曲線を図6-2に
示す。ただ し完全 な溶解度 を評価 するには ヒ ドロキソ金属錯体 の存在 を考えなければな ら
ない。3)一 般 にはpHの上昇 とともに重金属残留濃度は低 下するが、高pH下では亜鉛等の
ように錯 イオ ンを形成 し再溶解 しやすい ものがある。凝集剤 として塩化第二鉄 を添加 した
場合、Cu,Cd,Pbなどの重金属陽 イオンはFe(OH)3との共沈 によ り除去 され、無添加の場





着に よ り、 また重 金 属 で はな いが
PO43一な どの陰イオ ンはFe3"との難
溶性塩の生成 に よ り除去され る。重
金属 イオ ン除去 のために最適 なpHは
















硫 化 ソ ーダ法 は廃水 に硫 化 ソ ーダ(Na2S)を添加
し、重金 属の難溶性 の硫化物沈殿 を生成 させ る方法
である。前記の アルカ リ凝集法 によって生成 した水
の溶解 度積(K、,)と硫化物のそれ とを比較する と後
者の方 が表6-1に 示すように格段 に低 いため、重
金属を低 濃度 まで処 理する方法 としては非常 に優れ
ている。 しか しなが ら、一般に生成沈殿の粒径が小
さ く分離が しに くいほか、Hgにつ いて は過剰のS2一























これに対 して はFe3等の添加によ り過剰のS2一を消費させる とと もに、凝集効果を高め
ることに よってあ る程度対処する ことも可能であるが、操作 上の 問題点 もい くっか残 され
て いる。
(3)多硫化 カルシウム法
多硫化 カル シ ウム法 は、多硫化カル シウム(以 下CaSx,(X≒4)と記す)の 分解 により発
生す るH2S等を利用 する硫化物凝集沈殿法の一種 である。5)CaSxは従来 、農薬 として使
用 されて いる石灰硫黄合剤(液 体)の 主成分であ り、希釈後 に散布 された 多硫化 カル シウ
ムは徐 々に空気酸化 をうけてH、S等を放 出 し、殺虫、殺菌効果 を生 じる。 このH2S等の発
生能力を硫化物凝集沈殿処理 に利用 したのが本法である。
CaSxの分解反応お よび重金属 との凝集反応は表6-2の よ うに表わ され る。CaSxの分解













物凝集沈殿法 と異な る点 は表6-2中 にみ られ るよ うに硫化反応生成物以外 の固体 イオ
ウ・CaCO・などの粒 子やCaイオ ンが存在す ることである。これ によ り、硫化物凝集沈殿法




また本法 は上 記の効 果 を有 す る利 点 のほかに、以下 の諸点が利点 として上 げ られてい
る。
・生成 した重金属硫化物 が他の粒子 とともに凝集するため比較的pH等の操作条件 がゆ
るやかでよい。
・S2一の反応 力が強いため 、マスキング剤、洗剤の存在化で も処理 が可能8}
・CaSxの殺 菌効 果9)
一方、発生 したH2Sの飛散 が危 惧 されるが、塩化第二鉄 との併 用処理 によれば過剰の
H2Sが消費 され 、そ うした問題 もふせげる ものと考え られる。また本法 では生成汚泥か ら
のCaSxの再生 、再利 用も可能であるが、 これにっいては次章で検 討する。
6-3非 磁性粒子 の磁気 シー ド法 による前処理条件 と高勾配磁気分離10⊃
6-3-1概説
非磁性粒 子の 除去 では、 その粒径 にかかわ らず磁気 シー ド法 によ り磁性 沈殿 を生成 さ
せ、高勾 配磁気 分離 を行 う方法が考え られ る。本節では非磁性粒 子としてカオ リンを例 に
とり、添加 マグネ タイ ト量、凝集剤添加 の有無や処理pH等の前処理条件 と高勾 配磁気分離
特性 との関連 にっいて検討 を加 える。
6-3-2実験 方法 と装置
20μm以下 にふるい分けたカオ リンを所定濃度 となるように蒸留水中に懸濁 させ、所定
のpH値に調整 しなが らマグネ タイ トと必要に応 じて少量の凝集剤 とを添加 して磁性沈殿を
含む懸濁液を得 た。っぎにこの懸濁液を第4-3節 に示 した もの と同 じ高勾配磁気分離装
置(図4-15)に 上 向流で通水 した。なお、磁場強度 は8kOe,通水速度 は100m/hrに設定
した。pH値やカ オ リン及びマグネ タイ ト量については結果の図中に示 している。
6-3-3結果 と考察
カオ リン量 を一定 とし、マグネ タイ ト量が100mg/1と500mg/1の二種類の場合 の処理結























マグネ タイ ト量がIOOmg/1ではカオ リン
の除去率が70～80%にとどまっているの
に対 し、添加 マグネ タイ ト量が500mg/1
ではカオ リン除去 率は95%以上 となって
お り、 しか も カ オ リ ン流 入 量 が1050
mg/cmZと大 きくな っても破過 する傾向は
み られない。なお、いずれの場合で もマ
グネ タイ トの流 出はほ とん どみ られなか
った 。 また この実験 では凝 集剤 と して
Fe3+を添加 して いないことから、凝集剤
を添加 しな く ともマ グネ タイ トとカオ リ
ンの両者が十分に結合 し、高除去率が得
られる条件が存 在す ることがわかった。
図6-4(凝 集剤無 添加)と 図6-5
(凝集剤 添加)は 同様に懸濁液のpHを変
化 させ て通水実 験を行 った結果である。
いずれの場合 も破過 の傾向はみえないが
カオ リン除去率 がpHに依存する ことを示















































































図6-6カ オ リン除 去 のpH依存性
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を横軸にpHをとって整理 し直したものである.Fe3"無添加 ではpH>7で除去率が低下 して
いるのに対 し・Fe3+を添加す るとpH8及び9に おける除去率 が改善 されている。 この よう
なカオ リン除去 の特性 は磁気 シー ド法の機構 とも関連するものであ り、これについては次
章において さ らに検 討を加 える。
以上の結果 か ら・一定量以上のマグネ タイ トが添加された場合、非磁性粒子 はマグネタ
イ トと十分 に結合 して高勾配磁気 分離法 によ り高効率 に除去 される とともに、非磁性粒子
とマグネ タイ トの結 合がpHに依存すること、 またそれ らの粒子同志の結合 が不利な条件下
において は少量 の凝集 剤(Fe3つが粒 子結合を助長するこ とが明 らか となった。
6-4各 種凝集法 と磁気 シー ド法を併用 した最適前処理方法 と高勾配磁気分離特性11)
6-4-1概説
前節で は非磁性粒 子の磁気 シー ド法 一高勾配磁気分離法による除去 にっ いて検討を加え
たが、溶解性物質 に磁気 シー ド法を施す場合 は、まず粒子化 、フロ ック化のための凝集操
作が必要であ る。本節 では、カ ドミウムをは じめ とする重金属 、 リン、難分解性有機物等
を対象に 、それ らをアルカ リ凝集沈殿法、硫化 ソーダ法あるいは多硫化 カル シウム法によ
る凝集操作後 、磁気 シー ド法によ り磁性沈殿 を作成す る方法 につ いて、十分な処理効率が
得 られ、かつ磁気分離 が可能な磁性沈殿を得 るためのpHや凝集剤等の添加量、添加物の添
加順序な どの前処理条件及び反応制御法にっ いて検討する。また、以上 で得 られた知見を
参考 にして、凝集法 としてFeC1,法、Na、S法を用いて生成 した磁性沈殿 を含む懸濁液の高
勾配磁気 分離処理特性 にっいて、前処理条件や磁性沈殿特性 と関連 させ なが ら検討 を加え
る。
6-4-2各種凝集法 と磁気 シー ド法による前処理条件
(1)実験 方法
模擬廃 水 として、初期濃度20mg/1に設定 したカ ドミウム水溶液 を例 として と り上げ、 ア
ル カ リ凝 集法 、硫化 ソーダ法 、多硫化 カル シウム(以 下それぞれ 、FeC13法、Na、S法、
CaSx法と略記す る)の 各化学 的凝集法を用いて凝集操作を行 うζともに、強磁性体 と して
マグネ タイ ト(Fe30、)を添加 し磁性沈殿 を作成 したeこ れ らの操作 は図6-7に 示す手順
A,B,B',C,C窟に従 って行 った。各手順 、あるいは手順 中ですで に確定されている操作
条件(例 えば、各手順中の撹拝条件や手順C等 におけるpH条件)に ついては、良好な処理
効率が得 られ る よう予備実験 によ り決定 したものである。実験操作 は、手順A,B.Btでは































































示すよ うなpHメータ・イオ ウイオン電極等を備 えた五ツロフラス コにleの 液 を入れて行
なった。以 下に処理 手順の概要について記述する。
図6-7に 示 した手順A(FeC13法)ではカ ドミウム水溶液(濃 度20mg/1,pH4,他の手
順でも同様)に 凝集剤 としてFeCl3を添加 し、所定pHに調整 したあ とマグネタイ トを添加
し、ジャーテ スター によ り1時 間の凝集操作(100rpm,60min)を行 った。生成 した磁性沈
殿は市販の小型永久磁石(Max.O.IT)を反応液 中に浸漬 して分離する とともに、別に対照
として東洋 ろ紙No.5Cによるろ過 も行 った。なお手順A及 び以下の手順B,B',C,C竃に
おける磁性沈殿 の分 離 も高勾配磁 気分離装置を用いず、上記の小型永久磁石 によった。
手順B,B竃(Na2S法)ではカ ドミウム水溶液を所定pHに調整 したあ とNa、Sを添加 した。手
順Bで はそ の あ とマ グネ タイ トを添 加 して ジ ャー テ ス ター に よ り凝 集操作(100rpm,
15min)を行 い、さ らに少量 のFe3"(FeC1,)を添加 、pH再調整 を行 って凝集操作(100rpm,
15min)を続 け、生成 した磁性沈殿を上記の小型永久磁石によ り磁気分離 した。一方、手順
B竃はNa、Sを用 いる通常 の処理 法 であ り、Na、S添加後pHを再 調整 して凝集操作(100rpm,
30min)を行 い、生成 した沈殿 を東洋 ろ紙No.5Cによ りろ過 した。 手順B及 び次に記述する
C,C'では反応 時 に少量のFe3+を添加 したが、これはマグネタイ トと非磁性粒子の結合 を助
長するためであ る。
手順C,C竃では 、カ ドミウム水溶液をpH8に調整 したあ とただちに、少量の塩酸によ り分
解 した多硫化 カル シ ウム剤(㈱ 東薬製の石灰硫黄合剤、CaS。の含 有率公称値 は27.5%)を
添加 しpHを8に再調整 した。そのあ と手順Cで は少量のFe3+の添加 とpH再調整 を行い、凝
集操作後 にマグネ タイ トを添加 し、さらに凝集操作 を続けて生成 した磁性沈殿 を磁気分離
した。また手順C竃で は先 にマグネタイ トを添加 したあ とに少 量のFeS+を添加 して凝集操作
を行 い、生成 した磁 性沈殿 を磁気 分離 した。 このよ うに手順C,とC'ではマグネ タイ トと
Fe3+の添 加順序 が異 なっている。この反応中はイオンメータによ り液中のイオウイオ ンの
増減をモニ ターする とともにpHを8に保 った。これはCaSx法ではpH3～11の範 囲で処理効
率がpHにほ とん ど依存 しない ことによっ
ている。なお 、予備 的検討 として多硫化
カル シウム とカ ドミウムのモル比 を変 え
て反応 させ 、沈殿物 を5Aろ紙に よりろ過
した ところ、図6-9に 示す ように当量
以上で残 留カ ドミウム濃度 は0.05mg/1以












液に対するCaSx注入量は石灰硫 黄合剤の成分値か ら0.2m1と計算 され る。
上記の全 ての実験 は 、処理 効果 に対 する温 度影響 が少な いため約25。Cで行 い、実験
中、反応液 は塩酸 あるいは水酸化ナ トリウムによ り常に所定pHに維持 した。 また各実験 の
固液 分離後 、所 定量 の反 応液 を採取 し、少 量の塩酸でpHを約2に 調整 して沈殿を溶解 さ
せ、原子吸光分光分析装置によ りCd濃度を分析 した。図6-7中 に示 され ていない他の実





変化 に伴 うCd除去率 とpHの関係を もとめ
た結果を図6-10に示 す。No.①～⑥は
磁気 分離 のデ ータとの相互比較の ために
沈殿 をろ紙 によ り分離 した場合の結果で
あ り、通常み られる ようにFe3+を添加 し
た場合のCd除去曲線 はpHの低 い方へ と移
動 している。No.⑦,⑧ は磁気分離によ
る結果 であ り、対応 するろ紙による結果
(No.①,④)と比較する と、Fe3"無添加
のNo.⑦が少 し低 い値 とな っているもの










ネ タイ ト量 を変 化 させ て処理 した結果
(pH9.5)であ り、Fe3←量が100mg/1の































場合、マ グネ タイ ト量が25mg/1では磁気
分離が不 可能 であ ったが、50mg/1以上で
は95%以上 のCdが除去され た。13)Fe3・
無添加の場合 の除去 率は全体的に低下す
るが、磁気分離 による除去率は ろ紙 によ
るそれ よ りも若 干 低 下す る に と どま り
高 々数%の 差で あ り、マグネ タイ トのみ
でもかな り沈 殿分離 に有効 であった。
以上の(i)(ii)の結果か ら、生成 した
Cd(OH)2およびFe(OH)3はよ くマ グネ タ





図6-7に 示 した 手 順Bに 従 い 、 当量
比Rq([S2']/[Cd2+])=1.2にお いてCd
除 去 率 のpH依 存 性 を も と め た 結 果 を
図6-12に 示 す 。Cd除去率 は中 性付 近 と
高pH領域 に お い て ほ ぼ100%と な って い
る。 高pH領域 にお い て 高除 去 率 が得 られ
てい る の は 、 アル カ ル凝 集反 応 が 関与 し
てい る た め と考 え られ る。 この結 果 よ り
Na・S法に お け る 最 適pH領域 は5.5～6.5
にあ る と判 断 し、 以 下 の 手順B,B竃 に よ





















記実験では所定pHに調整後 にNa2Sを添加 したが、塩酸酸性下のカ ドミウム溶液 にNa、Sを添
加 した場合 は 、pH4～10の範 囲では75～90%のCd除去 率 しか得 られなか った。 これは、
Na2Sを添加 した際微細 コロイ ドの生成が観察 されたことか ら、所定pHに調整後 も、ろ紙を
通過する微細 コロイ ドが残存 したため と推察され る。
(ii)当量比 の影響




ぼ100%の除 去率 を示 し、それ以上の当
量比 では硫化 カ ドミウム(CdS)の沈殿 が
コロイ ド化 するため除去率が急激に低 下
した 。一 方 、手順B(Fe添 加,磁 気分
離)で は当量比1。7以上で除去率が90%
以上 とな ってお り、実処理を念頭 にお く















分離が可能であ るが、その量が少 ないほ ど除
去率 を高 くしうる当量比範 囲がせ まくなる可
能性があ る。 このよ うにFe3+が有効 に作用す
る理 由は、FeS"によって硫化ナ トリウムが消
費され る こと、及 び過剰の硫化ナ トリウムに
よ り生成 粒 子 が 微 細 に な って も 、そ れ が
Fe(OH)3沈殿(あ るいは鉄 の ヒ ドロキソ化合
物)に とり込 まれ、マグネタイ トと結びっい
たあ と磁気分離 され るため と推察される。
(c)CaSx法の利 用14)

































CaSx法ではCdSのほか固体状 イオウ等 も生成 し、 これへ のカ ドミウムの吸着 も予想され
るため、CdSはもちろん固体状 イオンの除去 もCdの除去効率 を上げる ため に重要 である。
しか しなが ら固体状 イオンは コロイ ド状 であるため沈殿分離 も困難であ り、その除去 も含
めた処理 手順 にっいてまず検討 を行 った。
図6-15に 薬注順 序 を変 えた場 合のCd除去への影響 を示 す。実験 は図6-7の 手順C,
C'あるいはそれを一 部修正 した 手順 に従 って行 い、それぞれCaSxを注入 してpH調整後 、図
中のT。,T1の時点で図の記号表に従 ってFeS"とマグネ タイ トを添加 した。反応槽中の試料
は随時サ ンプ リング し、磁気分離後 に分析に供 した。 この結果 よ り、時間T1でマグネ タイ
トのみを添加 した場 合(図 中のO印)は25%のCdしか除去 されず 、実験 開始17分後 にFe3+
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を添加 した ところ他の実験 とほぼ 同様
の除去 率を得 る ことがで きた。Fe3+添
加前の処理液 中の磁 性沈殿 を磁気分離
したところ、残留液が 白濁 してお り、




濃度が低 くな ってお り、固体状 イオウ
はFe(OH)3と結合あ るいはFe(OH),の
網目状構造 に捕捉され たのちマグネタ
イ トとともに磁性沈殿 を形成 したと推





量0.2m2の場 合 は図6-16に示 すよう
に10mg/1程度 が必要 と考え られ、一連
の実験では この値 を採用 している。
以 上 の 結 果 に基 づ き処 理 手 順 を




































































オ ンメー タ(以 下Sイ オ ンメー タと記す)の
動 きを図6-i8に、 またこの ときの残留Cd濃
度 の 変 化 を図6-19に 示 す 。 両図 中のA
(CaSx添加 量0.06m1/1)～E(CaSx添加量
0.15m1/1)の記号はそれぞれ対応 している。
この実験 における添加 マグネ タイ ト量は200
mg/1、Fe3+量は10mg/1である。Sイ オ ンメー
タの動 きは、図6-18のC,Dの 例か らわか
る よ うにCaSx添加 と ともにそ の指示 が上昇
し、Fe3"添加 とともに 下降 している。 これ は
Fe3+の添加 によ り過剰 のSがFe3+により消費
されSイ オンが減少 したため と考え られ る。
図6-19の 結 果 よ り、Sイ オ ン メー タが
図6-18のBの ご とく変化 するように薬注を
行 うのが最適 であるが、このように制御す る
ことはかな り困難 であるため、Sイ オンメー
タの指示 が十分上昇 するまでCaSxを添加 し、
っぎに指示 が十分低 下するまでFe3+を添加す
れば良好 な結果 が得 られることが判明 した。
この ときのCaSx添加量の 目安は添加
後 のSイ オンメー タの指示が図6-
18のBのように低下するのではな く
、C,D,Eの ように上昇後指示値 が
大 きく変 わ らない ことである。CaSx
は保存 中の分解 等に より注入液量 か
ら当量関係 を もとめる ことは容易 で
ないため、Sイ オ ンメー タで添加液

























































(D実 験装 置 と方法
所定濃度のCd水溶液 を図6-7の 手順A(FeC13法)、あるい は手順B(Na2S法)に従 っ
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て 前処理 し・ 得 られ た磁 性 沈 殿 を含 む懸 濁 液 を 高勾 配磁 気 分 離装 置 に 上 向流 で 通 水 した。
前処 理条 件 を表6-3に 示 す ・Runl～5はFeC1,法 、 またRun6～9はNa、S法 に よ って
いる・Cd濃度 はRun5を 除 き20mg/1であ り、Fe3+量、 マ グネ タイ ト量 、 あ るい は 当 量比等
を変 化 さ せ て 実 験 を行 って い る ・Run5で は 、Cd濃度 を5mg/1とし、他 よ り低 い濃 度 で実
験 を行 って い る が 、Fe3+添加 量 を少 な くし、撹 搾 時 間 を5分 に短 縮 して い る。 高勾 配磁 気
分 離装 置 は第5-5節 で用 い た もの(図4-15)と 同様 で あ り、 フ ィル ター 部 にSUS430の








常の急速砂 ろ過法 と比較す ると
1桁大 きなろ速 で操作 するに も
かかわ らず 、一 部の例 を除いて
初期 にはおお むね90%以上の除














1 20 100 500 9.5 30
2 20 100 100 9.5 30
3 20 20 50 9.5 30
4 20 0 100 10.0 30
5 5 10 500 10.0 5
6 20 50 1.7 100 6.0 30
7 20 10 2.0 500 6.0 30
8 20 100 2.0 500 6.0 30








































少 と と も に 減 少 す る こ と を示 して い
る 。表6-4はFeC13法 に お いてCd濃
度 を20mg/1,マグネ タ イ ト濃 度 を500
mg/1一定 と し、 添 加 す るFe3+量を それ
ぞ れ 変 化 させ て 調 整 した磁 性 沈殿 の磁
化 を表 わ して い る。 σ夏,σ 。.1はそ
れ ぞ れ1.OT,0.1Tの磁 場 下で の測 定
値 で あ る 。 こ の 表 及 び 図6-20,
Run1,4,6,7,9のように添加 マグネ タイ ト量が多いかあるいはFe3+による生成 フロッ
ク量が比 較的少 ない場合は、Cd流入量が30mg/cm・程度以上 では じめて破過 の傾 向 を示 して
お り、Cdの飽和 捕集量をかな り大 き くとる ことがで きる。 一方、Run2の よ うにマグネタ
イ ト量に対 する非磁性粒子量の比 が大 きい場合は、フ ィル ター か らの非磁性粒 子の破過が
早 い段 階でお こっている。ただ しRun2,Run3を含 め全てのRunでマグネ タイ トの流出
はほ とん どでみ られ なかった。以上の ことは高勾配磁気分離装置 のフ ィル ター部 に捕捉さ










1 500 0 84.5 63.0
2 500 100 61.1 46.4
3 500 200 34.8 26.9
4 500 500 16.8 10.3
5 500 5000 1.94 0.29
σ1,σ。.1;磁場 強度1.OTあるいは0.1Tにおける
磁化
6-21の結果よ り、 早期の破過 が生 じない高勾配磁気分離処理 を行お うとする と、本実験
における処理 条件 の もとでは磁性沈殿の磁化 として少 な くとも30～40emu/g以上を確保 す
る必 要がある ことがわかる。ただ し図6-20のRun3のよ うに.添 加FeS+量と比較 してマ
グネ タイ ト量が2.5倍あ り、Run2などと比較する と磁性沈殿の磁化 どしてはそれほ ど低
くない場合 でも、添加するマグネ タイ ト量の絶対量 が少 なければ 、フ ィル ター における磁
性沈殿 の保持 が十分 でない ことか ら除去率 自体が低下する。 したがって良好 な分離を行 う
にはFe3糧にかかわ らず100mg/1程度以上のマグネ タイ トが必要 である と考 え られる。
以 上の結果 か ら、添加Fe3+量をで きる だけ少 な くしうる処理条件 が望 ましい と言える
が、Fe3"無添加の場 合は、前処 理におけるpHやCdに対する硫 化ナ トリウムの 当量比に制約
があ るこ とに留 意 しなければ な らない。なお、高勾配磁気 分離処理 において は大 きなフ
ロックの生成 は重要でないことか ら、Run5では撹搾時間5分 で前処理 してい るが100%
近い除去率を得 てお り、本法によれば このよ うな凝集操作の短縮化 もある程度 可能である
と考 え られる。
6-5多 硫化 カル シウム法 一磁気 シー ド法 一磁気分離法に よる模擬廃水 と実 廃水の処理
6-5-1概説
凝集法 と してCaSxを利用する場合はNa、Sを利用す る場 合 とは異 な り、Caや遊離 したSの
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存在 に よ り・オル トリン酸等 の重 金属以外 の物質 につ いても除去 しうる可能性が ある。
CaSx法に よる重 金属 以外 の物質の除去については荒谷 ら5)によ り一部報告されているもの
の、必ず しも多 くの知見が得 られている とは言えず、さ らに磁気分離法を組み合わせた例
はない。
本節で は、前節で検討 したCaSx法一磁気 シー ド法 一(高 勾配)磁 気分離法による方法に
ょり、カ ドミウム以外の物質 を単独にあるいは複合 して含む模擬廃水の処理 を行 い、個 々
の物質に対する本法 の処理性能 と除去機構 について調べる と同時 に、実廃水 として多種多
様な物質 を含む清掃工場洗煙廃水 を例に とりあげ、本法の実廃水処理への適用性 にっいて
検討を加 える。
6-5-2各 種 物 質 の処 理14〕
(1)実 験 方 法
各種 重 金 属(Cd,Pb,Cr,Zn)、リ ン、有機 物 、SS、フ ッ素(F)、 ホ ウ素(B)等 種 々の物
質 が単 独 に含 ま れ る か 、あ るい は共 存 して い る模擬 廃 水 を 図6-17の 手 順 で 前 処理 し、生
成 した磁 性 沈 殿 を小 型永 久 磁 石(max.0.1T)によ り磁 気 分 離 した 。実 験 装 置 に は第6-4-2
項 で示 した も の(図6-8)を 利 用 した。20mg/1のCdを処 理 す る場 合 の典 型 的 な 処理 条 件 は
CaSx溶液0.lm2(ほ ぼCdと 反 応 当 量)、 添 加Fe3+量10mg/1、添 加 マ グ ネ タ イ ト量200
mg/1、Fe添加 ま で の 時 間t、=5min.、全 前処 理 時 間t、=25min.、pHニ8であ り、以 下で は
この条 件 に準 じて 処 理実 験 を行 った 。具 体 的 な条件 は結 果 と と もに示 す.な お 重金 属 の処
理 で はSイ オ ンメ ー タに よ り監 視 を行 い、第6-4-2項で 検 討 した反 応 の 監視 がCd以外 で も
有効 であ る か ど うか を確認 した。 各種 物 質 の濃 度 は以 下 の 分 析法 に よ り求 め た.
・重金 属:塩 酸 酸性(0.IN)とし たの ち原 子 吸光 法 、 ・リン酸:JISKO102
・フ ッ素:イ オ ン ク ロマ トグ ラ フ ィー法 ・ホ ウ素:JISKO102
・有機 物:TOC法 ・SS:積分 球 式濁 度 計
これ らの実 験 で 模 擬 廃 水 と して用 い た試 薬 は以 下 の通 りで あ る 。
・カ ドミ ウム(Cd):塩 化 カ ドミウム(CdC12)・ 亜鉛(Zn):塩 化 亜鉛(ZnCl2)
・鉛(Pb):硝 酸 鉛(Pb(NO3)、)・ クロ ム(Cr(IV):ク ロ ム酸 カ リウム(K、CrO。)
・オ ル トリ ン酸(PO。3-):リン酸1カ リウ ム(KH2PO、)・易 分 解 性 有 機 物:D一グル コー ス
(C6H且20。)・難 分 解性 有 機 物:ポ リビニ ル ア ル コー ル(PVA,[CH、C(OH)H]n(n≒500))




Cd,Pb,Zn,Crをそれぞれ単独に処理 した場合の処理条件 と結 果を表6-5に 示 す。生
成 した懸濁物 の固液 分離分離にろ紙(東 洋ろ紙No.5A,5C)を用 いた場 合は、表 中の磁気分
離による値 よ りさらに1桁 小さい処理濃度 が得 られるが 、上記試験 によ って も処理水は排
水基準 を満足 してお り、よ り強力 な磁場下での処理では さらに残留濃度 は低 下す ると考 え
られ る。イオ ウイオ ンメータによる反応監視は、Pb,Znについて はCdと同様 に有効であ っ
たが 、Crにつ いて は処理 操作 の有効 な指 標 とはな らなか った 。 これ は、Cd,Pb,Znが
表6-2の 反応式に従い硫化物 として除去され るのに対 し、Cr(VI)につ いてはCaSxの分



























水 を処理 した結果 を表6-6に 示 す。本
実 験 で はPbとCrO,2`が反 応 を お こ し
PbCrO。が生成 す る こ とが 考 え られ るた
め、原水 中の濃度 が低 いCrにつ いては処
理水 中の濃度 も低 いのは当然 として、い
ずれの場合 も99.5%以上の除去率が得 ら

















含有重金 属濃度 が高いためにCaSx量も多く必 要な場合で も、適量の凝集剤 やマグネタイ ト
を添加す るこ とによ り、排水基準値以下の濃度 を達成で きる ことが判明 した。
(b)オル トリン酸
Cd,Zn,PO,3一の共存模擬廃液 にっいて処理 を行った結果 を図6-22,6-23に示 す。図























図6-22共 存系におけるカ ドミウムの処理性 図6-23共 存 系 に お けるro43"・-Pの処 理 性
(Run8の処 理 条 件 は図6-22と 同 じ)
を、また図6-23の たて軸 には残留 リン酸濃度を とっている。PO。3一が存在する場合、共
存重金属 の除去率 は低下す る傾 向がある ものの、PO。3一につ いては10mg/1のものが92%以
上除去される ことが判明 した。PO,3一はCaSx中のCaとの反応 によ り除去される と考え られ
る。なお、Fe3"の添加をCaSxの添加 より前に行 った場合 は固体状 イオ ウが処理水中に残存
し、共存 しているCdの除去率が50%以下 となった。 これは添加 したFe3"とオル トリン酸が
先に難溶性塩 を生成 し、Fe3+量が不足 したためと考え られる。 またオル トリン酸はマグネ
タイ トのみ と混合 するこ とに よ りその約10%が除去された。
(C)溶解性有機物(D一グルコース,PVA)、フッ素(F).ホウ素(B),SS
上記のいずれかの物質 とCdの共存模擬廃水の処理条件 と結果 を表6-7に 示 す。D一グル
コースの共存 はCd除去に対 して ほとんど影響 しないが、D一グル コース 自身は10%弱しか除
去されな いこ とがわかった。一方、ポ リビニール アルコール(PVA,難 分解性有機物)は
Run10のよ うな通常 の薬 注条件 で もその50%弱が除 去されたが、Cdの除去 も若干低下 し
表6-7有 機 物 ・SS・F・Bの 処 理条 件 と結 果
Run 模 擬 廃 水 処 理 条 件 処 理 結 果









9 D-glucose100 20 200.2200 0.19 92.3(9.2)
10 PVA 65.2 20 200.2200 0.35 34.1(47.7)
11 PVA 65.2 20 800.8200 0,015 8.2(87.4)
12 SS 300 20 200.2200 0,072 6.1(98.0)
13 F 50 20 200.2200 0,044 45.0(10.0)
14 B 20 20 150.2200 0,132 18.3(8.5)
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た。 しか し、CaSxやFe3・の添加量 を増加 すればCdの除去率 も高 くなる とともにPVAも90%
近 く除去 され た。 これ ら有機物はFe・による凝集効果あるい は固体状 イオ ウ表面へ の吸着
に よって除去 され る と考 え られ る。FはCa量が過小の ため10%前後 しか除去 されていな
い。BはMgCO。をさらに添加する ことによ り、生成 したCaCO3とMg(OH)2への吸着 による
除去効果'5〕を調べ たがほとん ど効果が認め られず 、Cd除去 も多少妨害 され た.た だし沈
殿形成 自体には問題がな く比較的沈降性の よい暗緑色沈殿 が生成 した。SS(カオ リン)に
ついては高濃度に もかかわ らず非常 によく除去された。
6-5-3実廃水の処理
(1)実験装 置 と方法
実廃 水の例 として種々の汚濁物質 を含む清掃工場洗煙廃水 を と りあげ 、図6-17に示 し
た前処理手順 に従 い、CaSx法一磁気 シー ド法 で生成 した磁性沈殿 を含む懸濁液 を高勾配磁
気分離法 によ り処理 した。本廃水 は重金属 をはじめ とする多種 多様な物質 を含 み16)、と
くに塩濃康 と水銀濃度 が高い点 に特徴がある.廃 水 の外観 は、淡 黄褐色透 明液 で褐色のフ
ロ ックが存在 し、このフロックは放置する と沈降 して上澄液 は淡 黄緑色 となった。また液
表 面には少量 の油膜 がみ られた。
前処理条件 を表6-8に 示 す。実験 は実験Aと 実験Bの2種 類行 ってお り,実 験Aの 前
処理手順 は前 記の模擬廃水 の場合 と同様 であ るが、実験Bで は凝 集段階で ノニ オ ン系高分
子凝 集剤 を1mg/1だけ添加 した 。 この際 イオウイオ ンメー タによる反応のモ ニター を行
い、複雑 な組成 を有 する実廃水に対する有効性につ いても調べ た。磁性沈殿 を含 む懸濁液
は短時間静置 したの ち、上澄水152を高勾配磁気分離装置 に通水 し、原水 とフ ィルターを
一回通過 しただ けの処理水 を分析に供 した。用いた高勾配磁気分 離装置 は第4-3-3項で用
いたもの と同 じであ り、処理条件は磁場強度10kOe、流速100m/hrとした。各種物質の濃
度 は高勾配磁気分離装置の流出水にっ いて前項の模擬廃水の場合 と同様の方法 によ りもと


























実験 に用 いた清掃 工場洗煙廃水の含有成分分析値 を処理結果 とともに表6-9に 示す。
PO。3}につ いては検 出されずCa濃度が高 いことか らすでに共沈除去 された もの と考えられ
る。処理結果 は実験 開始後数分以後において処理水質が安定期 に達 っしてか らの平均値で
ある。図6-24～34に処理 水中のCd,Pb,Zn,Cr,Cu.Mn.Fe.Hg,B,SS,TOCの経時変
化を示す。 これ らの 中には もともと廃水中の含有濃度が低いものもあ るが、いずれ も処理
20分間 において破過 の傾向 はみ られず、実験Aで はHgを除いて各種物質を排 水基準以下 に
処理で きた。 ただ しHgに関 して も除去率は99.2%であ り、排 水基準 は達成で きなかったも
のの高除去率 であった。さらにHg除去率 を高 めるとともに沈降 時間を短縮す るために、実
験Bで ノニオン系ポ リマー を添加 した ところ、水銀 を含めほ とん どの物質にっいて排水基
準を十分 に達 成す る処理結 果が得 られた。なおフ ッ素 ㈹ はCaが不足 しているためあまり
除去されず、またホ ウ素(B)に関 しては表6-7に 示 したように模擬 廃水 を用 いた ビーカ
テス トではほ とんど除去されないのに対 して 、実廃水では別の実験結果を もあわせる と40
～80%が除去 され る とい う結果 を得てお り、ホウ素 の存在形態 によってはマグネタイ ト等
に吸着 して除去 され る もの と推察 される。磁性沈殿 は比重の大 きいマグネ タイ トを含むた
め元来沈降性 はよいが、実験Bの よ うに ポ リマーを添加する と磁性沈殿の比較的大 きなフ
ロックが生成 され、5分 間の沈降時間で も大 きなフロ ックはほ とん ど沈降分離 され た。全
処理時間 は前処理 と高勾配磁気分離処理の時間(20分)を含めて実験Aで 約1時 間20分、
実験Bで1時 間弱であ り、いずれに して も非常 に短 時間で処理 が可能 である。 また処理中
においてH。S臭はほ とん ど感 じられなかった。
処理反応 中のイオ ウイオンメー タの動 きは、CaSxの添加お よびFeS"の添加 によ り明確な
指示値の上下を示 して.ビ ーカテス トと同様の反応の進行 を示 していた.し たがってこう
した複雑 な組成 を有 する廃水 にっ いて もイオウイオンメー タによる反応の監視 は十分有効
であった。
以上に よ りCaSx法一磁気 シー ド法 一高勾配磁気分離法の組み合わせ処理によれば水銀 を
は じめ とす る多種 多様 な成分を含有 する廃水 を高効率 に処理 しうる ことが明 らか とな り、
同法が処理性能 の面 か らみ て十分に有効な方法であることを示 し得 た.
表6-9実 廃 水 の 処 理 結 果(単 位;㎎/1)
CdPb ZnCrCuMnHgB FTDCSSpH
原 水 水 質
処理糸課 実験A
実験B









































































































































本章では、必 要に応 じて化学 的凝集法を併用 した磁気 シー ド法 に よる前処理 と高勾配磁
気分離法 とを組合 わせ た方法による廃水中の非磁性物質 の除去 について実験 的に検討 を加
えた。得 られた成果 を以 下に要約する。
第6-3節 では非磁性粒子と してカオ リンを例 に とり、その磁気 シー ド法 による前処理
と得 られ た磁性沈殿 の高勾配磁気分離処理 を行った。
1カ オ リンの除去率は懸濁液のpHに依存 し、pH7以下では カオ リン量の2倍 程度のマ
グネ タイ トを添 加 す る ことに よ り、破過 の傾 向 もみ られず90%以 上の除去 率 が得 られ
た。
2懸 濁液のpHが7以上では、7以 下の場合 よ りもカオ リン除 去率が低 下したが、少量
の鉄 塩を添加 する ことによ り除去率が改善 された。 これ は、マグネ タイ トへ の粒子 の結合
が不利 な条件 下においても、少量の凝集剤 がそれ らの粒 子結合 を助 長する結果 と推定され
た。
第6-4節 では 、カ ドミウム水溶液 を対象に磁性沈殿生成 の条件 と手順 、及 び磁性沈殿
の高勾配磁気分離特性にっ いて検討 した。
3.凝 集法 として アルカ リ凝集法 を用いる場合、カ ドミウム水溶液 に塩化第 二鉄 を添加
し、所定pH調整後にマグネタイ トを加 えて凝集操作を行 うことに よ り水酸化 カ ドミウムの
フロックを含む良好な磁性沈殿 が生成 し、市販磁石による磁気分 離に よ り100%近いカ ドミ
ウム除 去率 が得 られ る こ とが 明 らか とな った。塩化 第 二鉄 を添加 しな くと もpHを高 く
(pH9.5～10)する ことによ り沈殿の磁気分離は可能 であ ったが、塩化第二鉄 を加 えるこ
とによ り、よ り低 いpH域で も沈殿分離 が可能であった。ただ し多量に塩化第 二鉄 を添加 す
るこ とは非磁性物質 を増加 させ、磁気分離には不利であ った。
4.凝 集法 と して硫化 ソーダ法を用 いる場合、カ ドミウム水溶液 をpH6.0(5.5～6.5が
最適)に 調整後 硫化 ソーダを添加 して凝集操作 を行い、その後マグ ネタイ トを加え、さら
に少量の塩化第 二鉄を添加する ことによ り硫化 カ ドミウムの フロ ックを含 む良好な磁性沈
殿 が生成 し、市販磁石 による磁気分離に より100%近いカ ドミウム除去率 が得 られること
が明 らか となった。塩化第二鉄無添加では硫化 ソーダを当量比約1 .2となる ように添加す
る とほぼ100%の カ ドミウム除去率が得 られ たが、 当量比 をそれ以上 とす る と除去率は急
激 に低下 した。少量の塩化第二鉄 を添加 する と高いカ ドミウム除 去率が得 られ る当量比範
囲が広 が り、十分な磁気分離 も可能であった。
5.凝 集法 として多硫化 カル シウムを用 いる場 合、マグネ タイ トの添 加時期 は処理結果
にあま り影響 しなか ったが 、塩化 第二鉄 は生成 した固体状 イオウのマグネ タイ トへの結合
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を助長するため多硫化カル シウム添加後比較的早期に添加す る方が良い ことが明 らかにな
った。 これに基づ き、カ ドミウム水溶液 に適量の多硫化 カル シウムとマグネタイ トを添加
し、5分 後に塩化第 二鉄を添加 して凝集操作 を行 うことによ り良好な磁性沈殿が生成 し、
市販磁石に よる磁気分離 によ り100%近いカ ドミウム除去率が得 られた。また薬剤添加量
はイオ ウイオ ンメー タによる監視によ り制御で きる ことが判明 した。
6.ア ル カ リ凝集 沈殿法及び硫化 ソー ダ法を用 いてカ ドミウム水溶液を前処理 して得た
磁性沈殿 を含 む懸 濁液 を高勾 配磁気 分離処理 し、その処理特性を明 らかに した。すなわ
ち、適 当な前処理条 件を選択すれば磁場強度8kOeのもとで、100m/hrの高速通水 を行 って
も高いカ ドミウム除去率が得 られ 、その破過時間は非磁性物質量 とマグネ タイ トの比 、っ
まり磁性沈殿 の磁化 に依存 し、早期の破過 を防 ぐためには少 な くとも30～40emu/gの磁化
が必要である ことがわか った。また本法 では十分に凝集 していない微細粒子につ いて も分
離が可能であ り、前処理時間の短縮化を含めた高速処理を達成 し得 た.
第6-5節 で は多硫化カル シウム法 一磁気 シー ド法 一(高 勾配)磁 気分離法による模擬
廃水お よび清掃 工場洗煙廃水の処理 を行い、同法の廃水処理へ の適用性 について検討を加
えた。
7模 擬廃水 の処 理では以下の ことが判明 した。
(1)カ ドミウム、鉛 、亜鉛、 クロムといった重金属は除去率99.5%以上の処理 が可能
である。イオ ウイオンメータによる反応監視はクロム以外 について は有効であった
が、ク ロムは水酸化物で除去され るために処理操作の有効 な指標 とはならない。
(2)オル トリン酸については10mg/mlのものが92%以上除去 される。
(3)Dグ ル コー スは10%弱しか除去されないがボ リビニール アル コールにつ いては通
常 の薬 注条件で も50%弱が除去され、さ らに薬注量 を増加する ことによ り90%近く
が除去 され る。
〔4)フッ素 は添加 するカル シウム量がそれほ ど多 くないため10%前後 しか除去されな
い。
(5)SSとしてのカオ リンは高濃度(300mg/m1)であって も100%近くが除去 される。
8.多 種多様 な汚 濁物質 を含む清掃工場洗煙廃水を前処理後、磁場強度10kOe、流速
100m/hrの条件 で高勾配磁気分離処理 を行 ったところ以下の ことが判明 した。
(1)前処理時 間及 び20分間の通水時間を含め1時 間程度の短 時間で、重金属をは じめ
とす る各物質 を廃水基準以 下に処理で きる.
(2)とくに水銀 については15mg/正のものが0.003mg/1まで処理で き、高除去率を達成
しうる。この際 ノニ オン性ポ リマーの添加 は水銀 の除去率を高める とともに処理時
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間の短縮 化に有効 である。
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第7章 磁 性 沈 殿 の 生 成 機 構 と 磁 性 線 へ の 捕
集 特 性 な ら び に 添 加 物 質 の 回 収 方 法
eこ関 す る 研 究
7-1緒 言
























非磁性粒子 の代表 として20μm以下 に整粒 したカオ リンを用い、所定量 のカオ リンと強
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磁性粒子(マ グネ タイ ト)と を水 中に懸濁させ 、さ らに必要に応 じて少量の塩化第 二鉄 を
加え、所定pH下 で凝集させるこ とによ り磁性沈殿を得 た。つ ぎに、 この磁性沈殿 を含む
懸濁液を、第2-3-3項で用いた実験用セル(図2-16,2-17)、 すなわ ち1本 の磁性線
(SUS430、半径400μm)を磁場 および流れに垂直に設置 した透明 アク リル性のセル(角 柱
状、17mm×20mm)中に上向流で流 し、これに磁場 を印加 して磁性沈殿が磁性線上に堆積 し
てい く様子 をテ レビカメラによ り記録 した。懸濁液温度 は20。Cと し、pHは 、マグネ タ
イ トとカオ リンに よる実験 では6、 さ らに塩化第二鉄を加 える実験では7あ るいは9と し
た。また、その他のお もな操作条件は結果 を示す図中に記 した。
7-2-3結果 と考察
(D磁 性 沈殿の堆積形状
マグネ タイ トのみ の堆積形状を図7-1の
㈲ に、マグネ タイ トとカオ リンで構成 され
る磁性沈殿の堆積形状 を同 じく(B)(C)に、ま
た磁性沈殿 に凝 集剤 として少量のFe3"を添加
した場合 の堆積 形状 を(D)に示す。参考 のた
めに常磁性 であ る ピロ リン酸 マンガ ン粒子の
堆積形状 もあわせて(E)に示 した。
㈲ のマグネ タイ トのみの場合 は、粒 子堆
積部が流れ と垂 直方 向に細長 くのびているの
に対 し、マグネ タイ トに非磁性 のカオ リンが
加わ る と(B)(C)のよ うに全体 的 に丸 味 を帯
び、(A)(B)(C)の比 較か ら磁性沈殿 の堆積形
状はマグ ネタイ トとカオ リンの比に依存する
と考 えられ た。 また少量のFe3+を添加 すると
ω)の よ うに堆 積形状が丸味 を帯びる傾向が
助長 され 、(E)の常磁性粒子 の場合に近 くな
った。(B)(C)と(D)との比較 か ら、Fe3+の添
加はカオ リンのマグ ネタイ トへ の付着効率 を
高め、磁性線 上への磁性沈殿 の飽和捕集量 を


























マグネ タ イ トの流 入 に ともな う堆積 断面積の変化 を図7-2に 、磁性沈殿(FeS"無添









































積断面積 、S。;磁性細線断面積)で 表わ し、
図7-2の 横軸は単位 面積当 りのマグネ タイ
ト流 入量で表示 している。図7-2の マグネ
タイ トの場合、堆積断面積は流入量 とともに
ほぼ直線 的に増加 し、堆積速度 が減少する傾
向はみ られない。一方、Fe3"無添加の磁性沈
殿の堆積速度 は、図7-3の よ うに初期には
一定 であるが徐 々に減少する傾 向がみ られ、
その堆積 断面積 はやや過小評価 するものの、
R。(堆 積 長 さ)を 用 い て ほ ぼ 楕 円 近 似
(π(R。-D)が可能 である。またFe3"を添加
した磁性沈殿(図7-4)に つ いては、無添
加の場合 とよ く似 た傾向を示 し、堆積断面積






























(a)マグネ タイ トとカオ リンの濃度比
マグネ タイ ト濃度 を一定 とし、カオ リン濃度 を変化させて得た磁性沈殿 の堆積断面積の
経時変化 を図7-5に 、逆にカオ リン濃度を一定 とし、マグネ タイ ト濃度 を変化 させ て得


























マグネ タイ ト濃度 が一定(図7-
5)の 場合 、初 期の堆積速度は カオ
リン濃度 にかかわ らず一定値 となっ
ているが、磁性 沈殿 にカオ リンが含
まれる場合 は堆積速度が徐 々に減少
し、その傾 向 はカ オ リン量が多い方
が大 きい。図7-6の 結果をあわせ
ると、磁性 沈殿 の初期 の堆積速度 は
マグネ タイ ト濃度 にのみ に依存 し、
























Φ(岬 グ紗 イ膿 度/財 リン濃劇
図,.,マグネタイトーカオリ・灘 比と餅 雌 麟 酩
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ンの濃度比 に依存 することが明 らかとなった。
上記で得 られ た結果 に基づいて、横軸にΦ(被 処理液 中のカオ リン濃度 に対 するマグネ
タイ ト濃度の比)、 たて軸にS。/S。(S、;飽和堆積 断面積、S。;磁性 細線断 面積)を とる
と図7-7に 示す結果が得 られ た。 Φが大 きい方が磁性沈殿の飽和捕 集量が大 きくな り、
ΦとSs/S。の関係 は両対数上でほぼ直線 とな り、次式で表わせ た。
Ss/So=5.7・ Φu・29 〔7-1)
(b)Fe3+添加 の効 果
マ グネ タイ トとカオ リンの濃度 を一定 と し、
FeS+を無 添加、添加 〔1mg/1,10mg/1)の3段階
に変化させ て得たそれぞれの磁性沈殿の堆積断面
積 の経時 変化 を図7-8に 示 す。Fe3+を添加 した
場合 は無添加 の場合 と比較する と堆積速度 が大 き
く、捕集量が飽和 に達 していないため飽和捕集量
を値 と して は示 し得 ないが、やは り添加Fe3膿度
の増 加 とと もに大 きい値 を とるもの と予想 され
る。Fe3+添加 によ り堆積断面積が大 きくなること
にっいては水 酸化第二鉄 フロック形成の影響 もも
ち ろんあるが、lmg/1というごく少量の添加 でも
堆積 断面積 は大 幅に増加 した ことか ら、凝集剤 を
添加 するこ とはカオ リンのマグネ タイ トへの付着

















操作条件 の うち印加磁場については数kOe以上であれば磁性沈殿 の堆積 への影響は少な
く、む しろ通水速度 の影響の方 が顕著であ った。
①Fe3+無添加 、pH=6②Fes←無添加、pH=9③Fe3◇添加 、pH=9、 の3種 の条件 で得 ら
れ た磁性 沈殿 につ い て、堆積 断面積 の経 時変化 の流 速 に よる影響 をそれ ぞれ 図7-9 ,
7-10,7-11に示す。また、図7;2 ,7-9,7-11の結果 に基づ いて、通水速度(v・)
と磁性沈殿 を形 成 しているマグネ タイ トの単位流入量 当 りの堆積 断面積増加量(S'/Q)との
関係 を表 わ した ものを図7-12に示す。ここで、Q=v。C。、。t(C…:流 入マ グネ タイ ト
濃度(mg/1)),t;時間,S'ニS/S。であ る。上記の一連の図か ら、通水 速度が大 きいほど








































































的に減少する こ とが明 らかになった。
(d)pH
図7-10の流速2.5cm/sのグラフを基準 にと り、図7-9,7-11の流速2.5cm/sにおけ
る堆積断面積 との比 をそれ ぞれ表示 した ものを図7-13に示す。pH9(①)とpH6(②)
とでは第7-3章 で述 べ るよ うにpH6の方がマ グネ タイ トとカオ リンの付 着に有利であ
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り、その結果pH6では10%弱ほ ど堆積断面
積 が大 きくな った と考 え られ る。 さ らに
Fe3+が添 加され た③ では、① と比較する と
40%程度 も堆積 断面積が大 きく.こ れは上
記(b)でも述べたが、水酸化第 二鉄 フロッ
クの形成 とカオ リンのマグネ タイ トへの付
着効率 の改善 による ものと考え られ る。
7-3磁 気 シー ド法 の機構
7-3-1概説
磁気 シー ド法 において非磁性粒子が強磁
性粒 子 と結合 する機構 についてはFe3"等の
凝集剤 の役割 も含 めて十分に解明 されてい






























リン及び第6章 において化学的凝集法を用いて生成 した粒子を対象として、上述 した粒子
間の界面化学的作用も含めた磁気シー ド法の機構について考究する。
7-3-2磁性沈殿生成機構s,`,
第6-3節 で は 、 磁 気 シー ド法 一
高勾配磁気分離法に よるカオ リンの除去
を試み、図6-6に 示 したようにその除
去率が懸 濁液 のpHに依存 することか ら、
磁性沈 殿の生成には粒子 間(マ グネタイ
トーカオ リン)の 界面化学的な作 用が関
与 している ことが示 唆され た。説明の便
宜上、図6-6を 再度図7-14に示す。
電気泳動法 に よ りもとめ た各種粒子の
ζ電位 のpH依存性 を図7-15に示 す。図











に負の値 であるの に対 し、マグネタイ トの
それは正か ら負の値 に転 じている。図7-
14において中性付近以下のpH範囲でカオ リ
ン除去率が高い ことは、そ こにおいてマグ
ネタイ トとカオ リンが異符号の ζ電位を有
し、両者の結 合に有利である ことと対応 し
ている。一方、 アル カ リ性側 ではマグネ タ
イ トとカオ リンは同符合の ζ電位 を有 し、
図7-14のカオ リン除去率は急激 に低下 し
ている。 また図7-14においてFe3+を添加
すると中性 域か らアル カ リ性側 にかけてカ
オリン除去率が改善 され、逆に酸性側では
除去率が低 下 してい る。 ここで、図7-15
より水酸化第 二鉄沈殿の ζ電位 はpH約7.2
で正か ら負に転 じて お り、 この電荷ゼ ロ点
付近では添加 されたFe3"によ り形成され た
不溶性 水酸化 物がマ グネ タイ ト及 びカオ リ
ンの周囲を とりまき、図7-16に示す よう
に架橋作 用によ り両者 を結合 させ た結果 、
中性域 か ら弱 アルカ リ性域にかけての除 去
率が改善 され た もの と推定 される。さ らに
高いpH条件 は、マグネ タイ ト、カオ リン及



























断 して、それ らの結 合に とって互 いに不利であるが、図7-16に示す ように高pH域では水
酸化第二鉄沈殿 は網 目状構造 を有 していると考えられ、図7-15においてカオ リン除去率
がそれ ほど低 下 しないのは、この網 目状構造にマグネ タイ トとカオ リンの両者が捕捉され
て磁性沈殿が形成 されるためと推察され る。一方酸性側 にお いて は、添加 したFe3†の多 く
がイオ ン性で あ り、 このような多価 の陽イオ ンは粒子の負の ζ電位を正に近 づけるかある
いは正に反転 させ る5)6,ことか ら、カオ リンが小 さい負または正の ζ電位 を有 するように
な り、マグネ タイ トと結合する割 合が少 なくなった結果 カオ リン除去率が低 下 したもの と
考え られる。
上記のカオ リンの結 果か ら、磁気 シー ド法における磁性沈殿の生成には、粒 子間の電気
化学 的 な相 互作 用や 水酸化 第二 鉄の網 目状構造 への粒 子捕捉が関与 している と考 え られ
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た。以下 ではカオ リン以外の粒子 につい
て検討 を加 える。
図7-17はカ ドミウム水溶液 を第6章
の図6-7中 の 手順B塞(凝集法 と して
Na、S法を利用)に 従 って処理 し、pH6の
条件下で硫化 カ ドミウム(CdS)を生成 さ
せ 、マ グネ タイ トを添加 後磁 気 分離 を
行 った結果であ る。Fe3"は無添加である
が、100mg/1以上マ グネ タイ トを添加 す
る とカ ドミウ ム除去 率 は ほぼ90%に達
し、マグネ タイ トと生成 したCdSがよ く














15より、マグネ タイ トの ζ電位 とCdSのそれ とは上記pHにおいて は互 いに異符号であ り、
両者はお もに電 気的な力によ り結合 して いる ことがわかる。
また、第6章 で も検討 したよ うに、カ ドミウム水溶液をアルカ リ凝集沈 殿法 に より前処
理 した場 合は水 酸化 カ ドミウムを生成する。同沈殿は透明であるた め直接 的に ζ電位を測
定 する ことは容 易でないが、水酸化カ ドミウム、水酸化第 二鉄及 び マグネ タイ トの混合物
の ζ電位 を測定 する と表7-1に 示す結果が得 られ、 これよ り水酸化 カ ドミウム沈殿は正
の ζ電位 を有 する もの と推定 され た。 これは、図7-15よ りpH9では水酸化第 二鉄及びマ
グネタイ トが負 の ζ電位を有 し、表7-1のNo.3,7の よ うに これ らの混合物 もまた負の
ζ電位 を有す るのに対 し、水酸化カ ドミウムが加わる と、た とえばNo.4のよ うに混合沈殿
物の ζ電位が正 に反転するこ とか ら結論 づけられる。No.5や8の混合沈殿物 は水酸化カ ド
ミウムを含むに もかかわ らずその ζ電位 が負になっているが 、 これは水酸化 カ ドミウムの
沈殿量 と比較 して水酸化第 二鉄やマグネタイ トの量が多いために ζ電位 を反転 させ るに至
らなか った ため と考 え られ る 。No.7
と8と を比 較する とやは りNo.8のζ電
位 が正の値 に近づいていることか ら、
No.5や8の結果 は水酸化 カ ドミウム沈
殿 がIEのζ電位 を有することと矛盾 す
る ものではない。 このよ うに水酸化 カ
ドミウム沈殿 の ζ電位 が正の値 を有す
る と、図7-15よ りアルカ リ性領 域が
磁気 シー ド法 に とって非常に有利 な条











1 20 10 0 9 +10.1
2 20 0 100 9 +6.9
3 0 10 100 9 一26.2
4 20 10 100 9 +15.8
5 20 100 0 9 一23.2
6 20 0 100 9 +6.9
7 0 100 100 9 一40.3
8 20 100 100 9 一24.9
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件 となる。第6章 で検 討 した図6-20の④ では、Fe3+を添加 せずに水酸化 カ ドミウムとマ
グネ タイ トのみ で磁性沈殿 を生成させ て高勾配磁気分離法処理 を行 ったが 、非常に良好な
結果が得 られ てお り・正の ζ電位 を有 する水酸化 カ ドミウム沈殿が マグネ タイ トとうまく
結合 した ことを裏づけている。
以上の ように磁気 シー ド法における磁性沈殿 の形成には粒子間の 界面化学的な作用が強
く関与 してお り、 これを うまく利用 すれば、 とくに凝集剤 を添加 しなくとも良好な沈殿除
去が可能であ る と考 え られる。ただ し、アルカ リ凝集沈殿法 を用 いる場合は、Fe3+を添加
するにっれて カ ドミウムの高除去率が得 られるPH域がよ り低 い領域 まで広が り、また硫化
ソーダ法 を用 いる場合 は、硫化 ソーダを多少過剰 に添加 して もFe3+を少量添加 することに
よ り硫化 カ ドミウムの沈殿 を安定 して生成させ ることが可能 であ るなど、凝集 剤 として適
量のFe3"を添加 する ことにも利点がある。 したがって、粒子の界面化学 的特性 を考慮 しな
がら非磁 性沈殿量 をで きるだけ少 な くす るように、必 要に応 じて凝集剤の添加 条件を選択
していくことが良好な磁性沈殿の形成 と磁気分離の達成 に重要である と考え られる。
7-4強 磁性粒 子等 の添加物質 の回収条件7)
7-4-1概説
磁気 シー ド法 によ って得た磁性沈殿 はフィルターに捕集されたあ と磁場 を切 って逆洗さ
れ、濃厚 スラ リー とされる。磁性沈殿生成のために添加 したマグネ タイ トは使 い捨てにす
るほどは安価で な く、また汚泥生成量の減容化のためにも濃厚 スラ リーか ら回収 して再利
用e)する必要が ある。濁質を含む磁性沈殿か らのマグネ タイ トの回収 については、酸洗い
(pH2.8)によ り行 った例2)やアルカ リ洗浄による方法9)が試み られているが、至適pHにっ
いては十分に知 られ ていない。 また、重金属の ような溶解性 物質 の凝集 汚泥 を含む磁性沈
殿か らマグネ タイ トを回収 した例 は見 当た らない。
本節 ではその 回収 方法 を確 立するため、マグネ タイ トに付 着 した非磁性物質 を脱着 させ
るのに有利 なpH等の化学的条件 、並びに脱着操作を行 った懸 濁液を高勾 配磁気分離装置に
高速で通水 し、 マグネタイ トのみをフ ィル ターに捕捉 する方法によるマグネタイ トの回収
とその条件 につ いて実験的に検討 を加えた。なお フィル ターに捕捉され たマグネ タイ トは
少量 の水 によ り逆洗 することによ り回収で きる。また、溶解性物質 を磁性沈殿化する際に
用いる凝集 剤にっ いても回収 することができればそれが望ま しく、 ここでは第6章 で用い
た多硫化 カル シウムの回収 にっ いて も検 討を加えた。 なお以 下では、非磁性粒子を磁性沈
殿化 した場合(第7-4-2項)、凝集法 として多硫化 カル シウムを用いたあ とに磁性沈殿化





図7-18に 示 す 操 作 手 順D
(Fe3+無添加、pH6.5)、操作 手
順E(Fe3+添加、pH7.0)に従 っ
て カオ リン(100mg/1)とマ グネタ
イ ト(500mg/1)の磁性沈殿 を作成




添加せず に生成 させ た磁性沈殿 を
対象 と し、操作 手順Gも 対象は同
じであるが分散剤 と して100mg/1
のヘ キ サ メ タ リン酸 ナ ト リウム
{(NaPO3)6}10,を加 えている点が
異 な って い る。 また操 作 手順H
は、操作手順Eに 従 いFe3+添加 し



































るマグネ タイ トへのカオ リンの付 着率 を知るために、生成 した磁性沈殿 の一部を採取 して
小型市販磁石に よ り磁気分離を行 い、残留液中の濁度の測定 値 よ り付着 しなか ったカオ リ
ン濃度 を各実験 で も とめた 。それ らよ り操作手順Dで は平均95.5%、E(Fe3"IOmg/1添
加)で は平均99.5%のカオ リンがマグネ タイ トに付着 してい た。実験 は12ビ ー カ中で行
い、磁性 沈殿 生成過程ではジャーテスターを用いて撹搾 しなが ら操作 した。 またカオ リン
の脱着実験 では、磁 性沈殿 を含む懸濁液のpHを所定値 に調整す る とともに翼式撹枠機によ
り強撹拝 を行 った。約15分経過後 スター ラーによ り撹拝 しなが ら小 型市販磁石 を懸濁液中
に浸漬 して磁気 分離 を行 い、上澄水の濁度を濁度計 によ り測定 した。ス ター ラー による撹
絆時には撹搾 子に少 量のマ グネ タイ トが付着 したが、これ も磁気分 離操 作の一部 とみな し
た。 なお 、濁度 計の測定 値 はカオ リン粒 子の性状(大 きさ等)に よる影響 を うけるため
種 々の実験条件 下で濁度値 を検定 して測定値の補正を行 い、 この値 を用いて以下 の(7-2)
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式より脱着率 を算 出 した。
脱 着 率(%)={(Ckr-C、 竃)/(Ckd-Ckt)}×100
ここで、Ckd:付着前のカオ リン濃度(実 験に供 したカオ リン濃度)
トに付着 しな かったカオ リン濃度,
(b)結果 と考察
(7-2)
,Ck1;マ グ ネ タ イ
C、.;脱着操 作後 の カオ リン濃度 ,で あ る。
上記操作 手順F～Hで 処理 した場合の脱着率の
pH依存性 を図7-19に示す。Fe3"を添加 しないで
得た磁性沈殿(操 作手順F)で は、pH7以上で脱
着率は急激 に増加 し、pH9.5で脱着率 は85%に達
した。これ は図7-14に示 したカオ リン除去率の
結果とは逆の傾向 を示 し、pHの上昇とともに粒子
間の反発力が増加 し、せん断力の効果 も加わ って
マグネ タイ トとカオ リンの粒子 が分散 しや すくな
るとともに、い ったん分離 した粒子の再付着が妨
げられるこ とによる と考え られ る。
分 散剤 を添加 した場合(操 作手順G)は、pH値に
かかわ らず90%以上 の脱着率が得 られた。高pH域
で脱着率が100%を越 えているが、分散剤添加に








で、微細化 したマグネ タイ トが十分に磁気分離されずに残留 したことがその理 由 として考
えられる。 マ グネ タイ トの微 細化 は回収マグネ タイ トの再利用に とって も問題 が多いた
め、分散剤の利 用がカオ リンの脱着に有効であって も実際には適 用 しに くい。
磁性沈 殿生成時 にFe3+を添加 した場合(操 作手順H)は、pHを上昇させ るよ り低下させた
方が脱着 には有利で あることが明 らかになった。添加Fe3"が少量 の場合 は、カオ リンとマ
グネタイ トとを架橋作用によ り結合させ ているFeのヒドロキソ化合物が溶解するため と考
え られる。 またFe3+を比較 的多 く添加 して、カオ リンやマグネ タイ トが水酸化第二鉄の網
目状構造 に捕捉 されているような場合 にっいても、pHを低 くする と網 目状構造 が消滅 しカ
オ リンとマグネ タイ トが分離 しやす くなると考 えられる。ただ し低pH下では、両者はそれ
らの ζ電位 値 か ら判 断す る と付着 しや すい条件 となってお り、強撹搾 による効果のほか
に、マ グネタイ ト表面の一部が溶解する ことに よりカオ リンの脱 着率 が向上 した可能性が
ある。 またこのFe3+を添加 した磁性沈殿 の実験結果 においては、pHの上昇 とともに脱着率
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が増加 しpH12で約65%に達 している。これは同領域がカオ リンとマグネ タイ トが電気的
には互い に結合 しに くい領域であ り、マグネタイ トか ら脱着 したカオ リンが再 付着 しにく
いことが関与 してい ると考 えられるが、Fe3"の添加によ り両者 が分 離 しに くくなっている




とE(脱 着pH約3.7)に従 って、磁性沈殿 の生成及 びマグネ タイ トか らのカオ リンの脱着操
作を行 ったあ と、その懸濁液を第4-3-3項に示 した高勾配磁 気分離装 置(図4-15)に 上
向流 で高速通水 し、高純度 のマグネタイ トを高率 に回収で きる よ うな操作条 件にっいて検
討 した。同装 置の フ ィル ター部 には、SUS430製の網(細 線 直径300μm、 目開 き24メッ
シ ュ)を145枚 重ね 、層 高 さ150mmにしたもの を用 い た。実験 は、流速 を1511,1067,
761m/hrの3段階、磁場 を1,3,5kOeの3段階に設定 し、これ らを組合せ た条件下でマグ
ネ タイ ト流 入量 が単位 フ ィルター体積あた り約7gに 達す るまで続 け、その間の流出水を
サ ンプ リング した。次 に流入 、流出水 中のマグネタイ ト及び カオ リン濃度を後述する方法
によ り測定 して、その経時変化か ら図積分によ りそれ らの全 流入、流 出量等 を計算 し、以





こ こに 、Min;流 入 マ グネ タ イ ト量(mg)、M。。;流 出 マ グ ネ タ イ ト量(mg)、K,;脱 着 カ
オ リン量(mg)、K・。:マ グネ タイ トに付 着 して フ ィル ター に 流 入 した カ オ リン量(mg)、 で
あ る 。 な お脱 着 カ オ リン量(K。)は 次 式 に よ りも とめ た 。
[脱着 カオ リン量]=[㈲ 流出水 中のマ グネ タイ トに付 着 して いないカオ リン量]
一[(B)流入水中のマグネ タイ トに付着 しなかったカオ リン量](7-5)
上式の(A)(B)をもとめるために必 要な、各サ ンプル 中のマグネ タイ トに付着 しなかったカ
オ リン濃度 は、サ ンプル中の磁性沈殿 を小型永久磁石 によ り磁気分離 し、さ らに少量の塩
酸を加 えて約2N濃 度 に し、残留 してい る少量 のマグネ タイ トを溶解 させ たのち、濁度計
でその濁度 を測定 してもとめた。 これ とは別 に流入、流出水 の一定量のサ ンプルに塩酸を
加 えて約2N濃 度 と し、マグネ タイ トを溶解 させて同液の濁度 と、原 子吸光法 によ り鉄濃
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度を測定 した。得 られた濁度値 は流入 、流 出水中の全カオ リン濃度 となる。 またあらか じ
め作成 しておい た鉄 とマグネタイ トの検量線 を用いて、上記 の鉄濃度 からマグネタイ ト濃
度を換算 し、流入 、流 出水中のマグネ タイ ト濃度を もとめた。なお、マグネ タイ トを溶解
した液は淡黄色 を呈 するが濁度値 にはまった く影響を及ぼさない ことを確認 している。
また通水終 了後 フ ィルターを逆洗 してマグネタイ トを回収 し、次式 で定義 した純度(Pr)





こ こに 、C..;逆 洗 ス ラ リー中 の マ グ ネ タイ ト濃 度(mg/2)、
した カ オ リン濃 度(mg/1)、Pr;回収 マ グネ タイ トの 純度(%1
沈 殿 中 の マ グ ネ タ イ トの割 合(%)で あ
る。CM.、Ckaは上記 と同様の方法に よ
りもとめ た。以上 では、あ らか じめ生成
させ た磁性沈殿 を模 擬逆洗 スラ リーにみ
な してマグネ タイ トの回収実験を行 った
が、実際 に逆 洗ス ラ リーにっいて も2種
の条件 下で同様の実験 を行 い、上記の実
験で得 られた結果 と比較 した。用いた逆
洗スラ リーの性状 と実験条件 を表7-2
に示す。他 の実験手順等は上記の一連の
実験 と同様 であ る。
(b)結果 と考察
(i)凝集剤無添加の場合
Cka;マ グネ タ イ トに付 着











印加磁場lkOeに おける流入カオ リン量 と脱着率 の関係 を図7-20に、流入マグネタイ
ト量 と回収 率 の 関係 を図7-21に 示 す。 また印加磁場3kOeに お けるそれ らの 図を図
7-22と7-23に示 す。マグネ タイ トの回収 にっいては、印加磁場 が高 い方が 、また一部
例外 はあ るが流速 が小さい方が回収率が高い。ただ し1511m/hrとい う高流速 でも、印加
磁場が3kOeの 場合は90%以上の回収率 が得 られている.カ オ リンの脱着率 は、全体 的に
は印加磁場 が高 い方が高 くなる傾向があるが、流速の依存性 については明 らかでない。こ
の原因 と しては、設定 したいずれの流速 もかな り大 きい ことと、と くに フィル ターへのマ























































があるため と考え られる。カオ リ
ン脱 着率 が流入 カオ リン量 ととも
に増加す る傾向 は、フ ィルターの
細線表面か ら離れた部分 に磁性沈
殿が捕集 され るにつれて、水流 に
よるせん断力 によ りマグネタイ ト
に付 着 してい た カ オ リンが脱 着
し、流 出 して くるため と考え られ



































る。なお回収 マ グネ タイ トの純度及 び純度上昇割合は表7-3に 示す とお りであ り、それ
ぞれの平均値 は98.3%、80.7%であった。
以上 の結 果 よ り、凝集剤 無添 加 で得 た磁性沈殿の場 合、pHをll以上に して強撹搾 を行
ったあ と、印加磁 場3kOe、700～1500m/hrの高流速でHGMS装置に通水 するこ とによ
り、マグネ タイ トを回収率80～100%、 純度上昇率80%程度で 回収で きる ことが明 らか
になった。
(ii)凝集剤添加の場合
印加磁場1kOeに おける流入マグネタイ ト量 と
その回収率の関係 を図7-24に、印加磁場3kOe
におけるそれ を図7-25に示 す。傾向的には凝集
剤無添加 の場合 と同様であ り、印加磁場3kOeに
おいては1511m/hrの高流速で も80%以上のマグ
ネタイ ト回収率 が得 られている。カオ リンの脱着
にっいて は傾向 的には凝集時無添加 の場合 と同様
であったが、脱 着率の結果 の一部が100%を越 え
たため、濁度値 を用 いてマグネ タイ トか らのカオ
リンの脱 着を評価す るには問題 がある と考 え、回
収マグネ タイ トの純度 と純度 上昇率 により評価す
ることとした。回収 マグネ タイ トの純度を表7-
4に 示す。 この結果 か らマグネ タイ トの純度 の平
均は98.1%、純 度 上昇 割合 の平均 は77.2%とな

































































れ た。なお 印加 磁場5kOeに お ける実験 も流速761m/hrの1例のみ行 ったが ・印加磁場
3kOeの結果 とほぼ同様 の結果 となった。 これは印加磁場3kOeで マ グネ タイ ト及びフ ィ
ル ターの磁化 がかな り飽和値に近づき、印加磁場5kOeにおけるそれ らの値 とあ ま り差が
ないため と考え られる。
以 上の結 果か ら、凝集剤 を添加 して得 た磁性 沈殿 の場合 、pHを4以下 に して強撹搾 を
行ったあ と印加 磁場3kOe、700～1500m/hrの高流速で高勾配 磁気 分離装置 に通水する
と、凝集 剤無 添加のそれの場合 と同様にマグネ タイ トを回収率80～100%、 純度上昇割
合80%弱程度 で回収で きることが 明らか となった。
(iii)逆洗スラ リーの場合
表7-2のRunA(凝集剤無添加)に おける流入マグネ タイ ト量 とその回収率 、流入カオ
リン量 とカオ リン脱 着率 との関係 をそれぞれ図7-26と図7-27に示 す。 これ らの結果は
上記(i)の結果 とほぼ同様 の傾向 を示 している。またRunB(凝 集剤無添加)の 場合 も脱
着率 の結果の 一部がloo%を越える ことも含めて、上記(ii)の結果 とほぼ同様 の傾 向を示
した。 回収マ グネ タイ トの純度はRunAでは95.5%、RunBでは90.8%とな り、純度上昇
割合 はそれぞれ80.6%、75.4%となった。純度 については上記(i)(ii)の結果 よ りは若干



























7-4-3.凝集法 として多硫化 カルシウムを用いたあ と磁性 沈殿化 した場合
(1)多硫化 カル シウムの再 生、回収11)
(a)実験方法
第6-4-2項の 多硫化 カル シウム法 を用いるカ ドミウム水溶液 の処理実験 で得 られたスラ
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リーを試料 と して、荒谷 らの方法12〕に従
い、ス ラ リー をCaO粉末 とともに窒素気流
中で煮沸 する方法 に よ り多硫化カル シウム
の再生 を試み た。用 いた装 置は図7-28に





②CaOを0.5g添 加 し、30分間煮 沸 す
る。
③煮沸 をや めN、ガ スのふ き込み を続けて
室温まで冷却す る。










ル ター によ りろ過 し、そのろ液 を再生されたCaSx溶液 として、スラ リー中か ら移行 した重
金属濃度 を分 析 した。 メンブランフ ィル ター上の残渣は重量測定後 に塩酸によ り溶解 して
再度0.45μmのメンブランフ ィル ターによ りろ過 した。用いた試料中の懸濁物中に含 まれ
る鉄、硫化 カ ドミウム、カル シウム等はほぼ塩酸に溶解するため、塩酸使用後の残渣の大
部分は再生 されなか ったイオウ(S}と考 えられた。なお試料 として用 いたスラ リー はマグ


































上記の 手順 によ って再生 した液の分析結果を表7-6に 示 す.塩 酸溶解後の残渣が全て
固体イオ ウで ある とする と、その測定重量か ら試料Aで は93.6%、試料Bで は99.7%のイ
























Cd 0,039 106.2 0.0036
2176 24.5 6.1Fe 0,043 1317.1 0.0003




Cd 0,027 73.1 0.0037
553 0.5 4.7Fe 0,037 56.6 0.0065
Ca 504.9 30.9 13.0
の移行は表7-6の 分析結果か ら両試料 ともに0.004%以下であ った。再生 したCaSxのx
の値は、 当量関係か ら計算する と試料Aで はx=6、試料Bで はx=4.7とな った。
以上の結果か ら、CaSx法あるいはCaSx一磁気 シー ド法 によ り生 成 したス ラ リーか らCaSx
の 再生を行 った場合、CaSx中への重金属や鉄の移行 もな く、90%以上の固体 イオ ウがCaSx
として回収される ことが明 らか となった。なお再生 したCaSxを用 いてカ ドミウム模擬廃水
の処理 を行 った ところ、第6-4-2項で示 したもの と同様の操作 で同程度の処理結果が得 ら
れ、再生 したCaSxの再利用が可能 である ことがわかった。
② マグネ タイ トの回収
(a)実験 方法
第6-5-3項の洗煙廃 水処理(実 験A)で 得 られ た逆 洗 スラ リー(52)をpHll.5に調整
し、30分間強撹搾 したのち、第7-4-2項における強磁性粒 子の回収実験 と同様 に、約5300
m/hrの高流速で高勾配磁気分離装置に通水 した。次 いで同様の条件 で水 道水 を52程 度流
し、 フィル ターに捕捉され たマグネ タイ トの表面を洗浄 したの ち磁場 を切 って フ ィルター
の逆洗を行 い、マグネ タイ トに付 着 して残存 している重金属 等 を分析 した。
(b)結果 と考 察
洗 煙廃 水処 理 で得 られ た逆 洗 スラ リー を
高勾配磁気分離装置 に通水 した ところ淡褐色
不透明 の液 が排 出され、マグネタイ トに付着
した汚濁物質 の剥離 が生 じている ことが確認
され た。回収 マグネ タイ トに付着 して残存 し
てい る重金属 はFeを100として表示 す る と





Cd 0,063 0,039 61.9
Pb 1,220 0,323 26.5
Zn 2,607 0,815 31.3
Cr 0,219 0,ll4 65.8
Cu 0,198 0,063 31.9
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ち このマ グネ タイ ト回収操作 に おいて重金属の平均約60%がマグネ タイ トよ り脱 着 した
が、40%程度 はマグネ タイ ト上 に残存 している ことになる。回収 マグネ タイ トは再利用を
行 うため付着 した重金属を完全 に脱着させ る必 要はないが、上 記の結果か らはマグネ タイ
ト上に付着 、残 留する不純物が増加 して汚濁物質除去性能 に影響 を及ぼす可能性がある。
したがってマグネ タイ トの再利用においては、それに付着 している汚濁物の脱着等をよ り
高める方法 を確 立す るとともに、定期的に酸洗を施 した り、新 しいマグネ タイ トを補充す
るな どの配慮 が必要である と考 えられる。
第6-5節 及び第7-4-3項よ り得 られた結果を総合すると、多硫化カル シウム法 一磁気
シー ド法 一高勾 配磁気分離法 による廃水処理では図7-29に示す ような処理 システムを構
成 しうる と考え られ る。 ここで、反応槽 において生成 した磁性沈殿は沈降性 が良 いためそ
の多くを短時 間の うちに沈降槽で沈降させ ることがで きるが、微細 フロックの分離に後段
の高勾配磁気分 離法 を用いるこ とは特に有害物質 を含む廃水の処理に有効 であると考えら








図7-29CaSx一 磁気 シー ド法 一HGMSによる処理 システ ムの構 成
7-5結 言
本章では、磁性沈殿の単一磁性線上への捕集 ・堆積過程 とその操作条件 による影響・並
びに磁性沈殿 生成機構 などの磁気 シー ド法 の基礎や、磁性 沈殿か らの強磁性粒子等 の添加
物質 の回収法 とその条件にっいて検討を加 えた。得 られた成 果を以下 に要約す る。
第7-2節では、種 々の条件 下においてカオ リンとマグネ タイ トによ り構成 され る磁性沈
殿の単一磁性線 上への堆積過程 を観察 した。
1.非 磁性粒 子(カ オ リン)と 強磁性 粒子(マ グネタイ ト)と で構成 される磁性沈殿 の
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単一磁性線上 における堆積形状 は、非磁性粒子の 占める割合 が増加す る とともに常磁性粒
子の それ に近 くなった。磁性沈殿生成時に凝集剤 として少量 のFe3←を添加 する とこの傾 向
はさらに助長 され、堆積断面積が増加する ことが観察 され た。磁 性沈殿 の堆積 断面積 をRa
(堆積長 さ)を 用いて表示する と、やや過小評価する もののほぼ楕 円近似 が可能であるこ
とがわ かった。
2.被 処理 液中かのカオ リン濃度に対するマグネ タイ ト濃度 の比(α)が 大 きい方が磁
性沈殿 の飽和堆積断面積(Ss)が大 きくな り、 αとSs/S・(S・;磁性細線断 面積)と の間に
は、S。/S。=5.7・αo'29の関係が認め られ た。
3.操 作条件 の うち印加磁場 については、それが数kOe以上であれば磁性沈殿 の堆積へ
の影響 は少 な く、む しろ通水速度の影響の方が顕著 であった。磁性 沈殿堆積量 は通水速度
の増加 とともに両対数上で直線的 に減少する傾向がみ られ た。
第7-3節では、強磁性粒子 と非磁性粒子 とか ら磁性沈殿 が生成 され る機構 について検討
を加 えた。
4.磁 気 シー ド法 における磁性沈殿生成機構には、粒 子間の界面化学的作用 が大 きな役
割 を果 している ことが明らか とな り、強磁性粒子 と非磁性粒子 の結合がそれ らの ζ電位 に
よって説明で きた。すなわち、強磁性粒子 と非磁性粒 子が異種 の電位 を有 する場合 はそれ
らの結合 に有利 であ り、逆に同種の電位 を有 する場合 は結合 に不利 であ った。
5.強 磁性粒子 と非磁性粒子が同符 合の電位を有 する場合 で も、少量 の塩化第二鉄など
の凝集剤 を添加 する と、その架橋作用によ り両者の結合 が助 長された。・さ らに多量の凝集
剤を添加 した場合 は、これによ り形成されたフロックの網 目状構 造に強磁性粒子 と非磁性
粒 子が捕捉 され るもの と考え られ た。
第7-4節で は、磁性沈殿 を高勾配磁気分離処理 したあ との逆洗 ス ラ リー か らマグネ タイ
ト等の添加物質 を回収する方法 と条件 につ いて実験 的な検討 を行 な った。
6.非 磁性粒子(カ オ リン)を 磁性沈殿化 した場合 、スラ リー を適 当なpH条件 で強撹搾
して非 磁性粒子の脱着を図ったあ と、再度高勾配磁気分離装置 に高流水で通水 する方法に
よ りマグネ タイ トを回収することを試み た。
(1)凝集剤無添加 で得 た磁性沈殿 では強撹拝を行 な うこ とによ り、pH7以上 で非磁性粒
子(カ オ リン)の 脱着率が急激に増加 し、pH9.5で脱 着率 は85%に達 した。一方、凝
集剤を添 加 して得た磁性沈殿では、pHを上昇させ るよ り低 下させた方 が脱 着には有利
であ り、pH4でほぼ完 全に脱着する ことがわか った。
(2)上記(1)の結 果を参考 として凝集剤無添加で得 た磁性沈殿 ではpHを11以上に、凝集
剤 を添加 して得 た磁性沈 殿 ではpHを4以 下 として強撹搾後 、印加磁場3kOe、700～
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1500m/hrの高流速 でHGMS装置 に通水するこ とによ りマグネ タイ トを回収率80～100
%、 純度 上 昇率80%程度で回収 できることが明 らかになった。
7.凝 集法 と して多硫化カル シウムを用いたあと磁性沈殿化 した場合 は、洗煙廃水処理
後の逆洗ス ラ リーか ら多硫化カルシウムやマグネ タイ トを回収する ことを試み た。
(1)逆洗ス ラ リー をCaO粉末 とともに窒素気流中で煮沸する方法によ り90%以上の固体
イオ ウが多硫化 カル シウム として再生回収 されることが明 らか とな り、再生された多
硫化カル シウムへ の重金属や鉄の以降 もほとんどみ られなか った。
(2)逆洗ス ラ リー をpH11.5で強撹搾 し、約5300m/hrの高流速で高勾配磁気分離装 置に通
水 したところ、平均約60%の重金属が脱着 した。
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本論文 では、新 しい固液分離法の1つ である高勾配磁気分 離法 を用 いた高効 率の水処理
方法 の開発 に関 し、1粒 子捕集 に関する理論的研究(基 礎 、第2～4章)と ・2・ 各種
汚濁物質 の処理(応 用、第5～7章)、 の2方 面か ら検討 を加 え た。 なお・理 論的研究に
おいては磁場 、流れ及 び磁性線が互いに直交する系 をお もに取扱 った。本研究 の各 章で得
られ た成果 を以 下に要約する。
第2章 では、単一一一磁性線 に関する磁性粒子の初期捕集効 率を、①粒子 軌跡理論 、②磁性
線 上における初 期堆積断面積の経時変化の解析 、の2方 法 に よ りもとめ る ことを試みた。
① では粒子 軌跡 の計算方法 を示す とともに、同理論 を用いてまず、反磁場パ ラメー タや重
力パラメー タ等 の系 を支配する主要なパ ラメータが初期粒子捕集 効率(比 捕獲 半径)に 及
ぼす影響 を明 らかに した。また、流れの遷移領域下(1<Re〈10)において 、ヘ マタイ トあ
るいは ピロ リン酸 マンガ ン粒子を対象 に粒子軌跡 と比捕獲半径(λ)の 観察結果 と各種流
れ場 を用 いた粒子軌跡理論 による計算結果 との比較を行 なった。最 も厳密 な計算 はNavier
-Stokes式によるものであるが、それに よる粒子軌跡形状 の計算 結果 も観察結果 とは部分
的 に一…致せず 、流れ場表現以外に も誤差要因がある ことが示唆 された。比捕獲 半径の観察
値 は、Re≦5では流れ場 として クリー ピング流 を用いた計算値 に比較的近 く、Re>5では
Navier-Stokes式を用 いた場合に近 くなる傾 向があ ったが、ポテ ンシャル流 を用 いた λ値
は観察値 を2～2.5倍 過大 評価することがわかった。 しか しなが ら、 この過大 評価の割合
は流れの遷移領域の範囲では大 きく変動 しないため、取扱 いの容 易なポテ ンシャル流 を用
いても、過大評価の割合 を考慮することによ り工学的には十分 な λ値 の予測 を行 いうるこ
とを指摘 した。
また、上記②の方法で得 たヘマタイ ト粒子に関する λの実験値 は、粒子軌跡理論にによ
る計算 値(ポ テ ンシャル流利用)よ り小さ く、上記の λ値 を観察 した場 合 と同様 に、理論
値が実験値 を最大2倍 程度過大 評価す ることがわか った。 この実 験値 を も とめ るために必
要な粒 子堆積 部の粒 子占有率を実測 した ところ、O.24とい う値 が得 られ、 その堆積部はか






し、堆積断 面積 は徐 々に飽和値 に達 してい くことを実験的に示 した。 この時の弱磁性粒子
の堆積 断面積 は磁場方向の堆積長 さ(R。)を用 いて、 ピロ リン酸マンガンにつ いては扇型で
ほぼ近似 で き、 またヘマ タイ トについてはR。を用いて計算 した扇型 と楕 円の 面積のおお よ
そ中間の値 を とる こ とがわかった。 これよ り、弱磁性粒子 についてはR。の値 を知 ることに
ょ り堆積 断面積の概略値 を推定 することが可能であることが判 明 した。
粒子軌跡理論 によ りヘマ タイ ト粒 子の堆積過程の シミュレー シ ョンを行 なったところ、
磁気速度 と流体速度 の比(Vm/v・)が5～lO以下の範 囲でヘマタイ トのバ タフライ状の堆積
形状 を比 較的 うま く再現で きた。シ ミュレーシ ヨンによる粒 子堆積 部は樹状構造 をとり空
隙部がか な り多 くな ったが、この結果 は第2章 で得 た堆積部における粒 子占有率が比較的
小さい値(0.24)であることと対応する ものである。
単一一磁性線上 における弱磁性粒 子の飽和堆積断面形状、 したがって飽和堆積断面積 は、
粒子間 まさつ係数(μ)を パ ラメータ とする力のつ りあいモデルを用いて シ ミュレーシ ョ
ンする ことに よ り、高勾 配磁気 分離法 が通常取扱 う粒 子半径 が1μm前 後の小粒径の粒
子、すなわ ち重 力項 が卓越 しない系にっいては実験結果 をよく再現 しうるこ とを示 した。
次に、この μをパラメー タ とする最大堆積長さ(R。皿)の簡易予測法 を提示 し、重 力項が無
視できる場合 、
Ram=μ1/3(Vm/Vo)塁/3
で表示 され る ことを示 し、ヘマ タイ トを用いた実験によ り、本法がR。mの概略 的な推定法
として有効 である ことを確認 した。これ よ り、上述 したR。と堆積断面積 との関係 を用いて
飽和堆積断 面積 を もとめることも可能 となる。また、横方向に磁性線 を2～4本 配列(配
列間隔 は細線半径 の10倍)した場合 、実験によ りもとめ た堆積断面積は単一磁性線のそれ
より10～20%程度 減少することがわかったが、この減少 は逆洗時間間隔の設定 の面か らは
安全側 であ り、 この程度以上の配列 間隔の ものについては単一磁性線 における推算値を用
いても実用 上はあま り問題 とな らないことを指摘 した。
第4章 で は、配列 磁性線及び網状磁気 フィルターの初期及び粒子堆積進行中における磁
性粒子捕集効 率予測 について理論的、実験的に検討 を加 えた.こ こで はまず、第2章 で検
討 した粒 子軌跡 理論 を配列磁性線に適用することを試み、その近傍 における粒子軌跡計算
方法 を示 した。粒 子軌跡 の観察結果 と比較する と、その計算結果 は磁性線を配列すること
によって生 じる軌跡の特徴 を うま く表現 することがで き、提示 した計算法 は十分に妥 当性
を有 する と判断 し得 た。また、各種条件 下において同法による粒 子軌跡の シ ミュレーシ ョ
ンを行 ない、磁性 線の配列数、配列間隔、磁気速度 と流体速度 の比(V皿/V。)などの各種パ
ラメー タが比 捕獲半径に及 ぼす影響を明 らかに し、 とくにフ ィルタ ー充填率 について、そ
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れ が1%以 上になる と隣接細線 の影響が表われ はじめ、3%程 度 以上 でその影 響が顕著 に
なるこ とを指摘 した。理論中の流れ場表現 にっいては、単一磁性 線の場合 と同様にポテン
シャル流 を用 いた比捕獲半径の計算値 は、観察値 を過大評価 する傾 向が強 いこ とがわか っ
た。 また、低 レイノルズ数領域 で利用 しうるク リー ピング流 は磁性線 の配列 に対応 して重
ねあわせがで きない ため、同領 域で配列磁性線 間隔が小 さい場 合 、す なわち、 フィル ター
充填 率が高い場合にっいて、流 れ場 として桑原流れを用いる方 法 を示 した。
フ ィルター充填 率が高 い場合及び粒子堆積進行中においては、粒子 捕集効率等 を上記の
よ うに粒 子軌跡理 論によ りもとめることは一般的には困難で あ り、 こう した場合 について
磁性粒子の フ ィルタ ー捕集実験 とそのろ過理論による解析 とを試み た。実験結果か らは印
加磁場や表面流速 といった操作条件 と強 、弱磁性粒子の破過特性 との関係 の ほか 、比飽和
捕集量(Ns)が、弱磁性のヘマ タイ トでは表面流速(v。)の一2/3乗に、マグネ タイ トではv。
の 一3/5乗に比例す る こと、Nsは磁 場強度 とともに増加 し、強、弱磁性粒 子 ともにNs。c
V。/V。の関係 が認め られ ること、などの知 見を得た。実験 で得 た破過曲線 にろ過理論を適
用する とその初 期吸収係数 より初期比捕獲半径の値 を算 出で き、さ らに粒子堆積 に ともな
う比捕獲 半径 の変化 を表わす指数 として、ヘマ タイ トでは0.61～O.76の値 を、マグネタイ
トでは1前 後 の値 を得 た.こ うした値を用 いて逆に計算 を行 な うことに よ り破過曲線の推
定 が可能 であ ったこ とか ら、粒 子堆 積に伴 う捕集効率 の変化 を定量 的に表わす 手段 とし




まず第5章 で は、フェライ ト法に よる溶解性重金属の処理条件 と生成粒 子の高勾配磁気
分離法に よる固液分離特性 につ いて検討 した。カ ドミウム水溶液 を例 とした処理条件 につ
いて は、反応温度70。C以 上 、第一鉄 塩の添加量 はカ ドミウムに対 してモル比で10倍以
上、pH10～10.5(アルカ リ比1,1～1.4)が適 当であ り、 この条件 下では60emu/g程度の
磁化 を有 するフ ェライ トが生成 し、100mg/1程度の カ ドミウムを0.Olmg/1以下 まで除去 し
うることが明 らか となった。またフェライ ト生成反 応時における中和時間 は処理結果に大
きな影響 を及ぼ さないこと、必要 な酸化 時間はORP測定 によ りモニ ター しうる こと、生成
フェライ トの磁化は反応時 の温度が高いほ うが高 くなるが、その粒径 は逆 に小 さ くなる傾
向がある こと、重金属濃度 が高い場合 は空気吹込み量を多 くする ことに よ り反応時間を短
縮 しうるこ と、な どを同時 に示 し得 た。生成 フェライ トの安定性 に関 しては、第一鉄塩を
モル比 に してカ ドミウムの10倍以 上添加 して フェライ ト化を行 えば 、カ ドミウムの再溶出
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率 が低 い値 で安 定す ることがわか ったが、全カ ドミウムの10%程度 がなおCd(OH)、等の形
態 で存在 する と推定 され、条件 によってはカ ドミウムの再溶出の可能性が残されることを
指摘 した。
生成 フ ェライ ト粒 子を高勾配磁気分離法 により固液分離 した ところ、粒子平均径が0.4
～1.5μmと 微 細であ るに もかかわ らず 、印加 磁場を5kOe以上 にとることによ り200m/hr
の高流速 で も90%以上の除去率が得 られることがわか った。また力のつ りあいモデルを用
いた試算 では、20emu/g程度以 上の磁化 を有するフェライ ト粒 子であればその90%以上を
高勾配磁気 分離法 によ り分離 しうる と予想 され、フェライ ト法 一高勾配磁気分離法が きわ
めて有効 な重金 属処理法であることを示 し得た。
第6章 では各種 非磁性 物質 を対象 と して 、必要に応 じて化学的凝集法 を併用 した磁気
シー ド法 に よる前処理 と高勾配磁気分離法 とを組合わせ た廃水処理方法にっいて、その適
用の 可能性 、前処理方法の確立 、生成磁性沈殿 の特性把握 と高勾配磁気分離法 による固液
分離特性 、実 処理へ の適用を中心に検討 を行 った。
非磁性 粒子 と して カオ リンを例に取 り、磁気 シー ド法 一高勾配磁気分離法に より処理を
行 った ところ、pH7以下 では カオ リン量の2倍 程度のマ グネ タイ トを添加す ることによ
り、破過の傾向 もみ られず90%以上の除去率が得 られ、pH7以上 では少量の鉄塩の添加が
除去率の改善 に有効 であることがわかった。溶解性重金属 にっ いては凝集操作 を行 ったあ
とに磁気 シー ド法 を適用する ことが必要であ り、まず、カ ドミウム水溶液 を例 に取 り、ア
ル カ リ凝集沈 殿法 あ るいは硫化 ソー ダ法 を用 いる前処理条件 とその手順 にっいて検討 し
た。その結果 、前者 では沈殿量 が増加 しない程度に鉄塩を加 えて高pH側で アル カ リ凝集さ
せ 、また後者 で はpHを5.5～6。5に維持 し、少量の鉄塩 とともに硫化 ソーダ を当量比 で
1.2以上添加 し、その後に磁気 シー ド法 を適用することによ りそれぞれ良好な磁性沈殿を
得 ることがで きた。同磁性沈殿 の高勾配磁気分離法 による処理 では、100m/hrの高速通水
を行 って も磁場強度8kOeにおいて高除去率が得 られ 、その破過時 間は磁性沈殿の磁化 に依
存 し、 早期の破過 を防ぐためには少 な くとも30～40emu/gの磁化 が必要 であることが明ら
か にな った。
前処理 と して の凝集法 に多硫化 カル シウム法を用いた場合、マグネタイ トの添加時期 は
処理結果 にあ ま り影響 しなか ったが 、多硫化カル シウム添加後 、比較的早期 に塩化第 二鉄
を添加 す ると良好 な磁性沈殿 が生成する ことがわかった。同法による模擬廃水 の処理 では
以下の ことが判 明 した。①カ ドミウム、鉛、亜鉛、 クロムとい った重金属 は99.5%以上が
除去され 、硫化物沈殿 を生成する反応ではイオ ウイオンメー タによ り薬剤添加量 を制御 で
きた。② オル トリン酸については10mg/1のも が92%以上除去される。③Dグ ルコースは
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10%弱しか除 去され ないが 、高分 子の溶解性物質 であるポ リビニ ルアル コー ルについて
は、薬剤量を増加す ることによ り90%近くが除去される。④ フ ッ素及 びホ ウ酸 の形態のホ
ウ素 は10%弱しか除 去され ない。⑤SSとしての カオ リンは高濃度(300mg/1)であ って も
100%近くが除 去され る。
以上の知見 を基礎 として、多種多様 な汚濁物質 を含有す る清掃工場洗 煙廃水 を、多硫化
カル シウムー磁気 シー ド法 で前処理後 、磁場強度10kOe、流速100m/hrの条件で高勾 配磁
気分離法 を行 なった ところ、前処理を含む1時 間程度の短 時間で高濃度(15mg/1)の水銀 を
は じめ とす る重金属 など各種物質 を廃水基準以下に処理す るこ とがで きた。 この ような一
連の成果 よ り、高速水処理法 としての磁気 シー ド法 一高勾 配磁気分離法 の有効 性 を示 し得
た。
第7章 で は、磁性沈殿の磁性線上への捕集 ・堆積過程 とその影響 因子 、並びに磁性沈殿
の生成機構 などの磁気磁気 シー ド法の基礎 と、磁性沈殿か らの添加物質 の回収方法にっい
て考究 した。
非磁性粒子(カ オ リン)と 強磁性粒子(マ グネタイ ト)と で構成 され る磁性 沈殿 の堆積
断 面積 は、堆積長 さ(R。)を用いてほぼ楕円近似が可能であ り、 その飽和 堆積 断面積(S、)
とカオ リン濃度 に対 するマグネ タイ ト濃度の比(Φ)と の間に、Ss/S。・5.7・Φ"'29(So;
磁性線断 面積)の 関係が認め られた。また、少量のFe3"の存 在下 で堆積 断面積 は増加する
傾 向にあ った。操作条件の うち印加磁場 にっいては、数kOe以上 であれ ば磁性 沈殿堆積へ
の影響 は少 な く、む しろ通水速度の増加 とともに堆積量が両対数上 で直線 的に減少 するこ
とがわか った。
前章における各種磁性沈殿の処理特性 と磁性沈殿構成粒子の界 面化学 的特性 及び本章の
上記の検討か ら、磁性沈殿生成機構 は強磁性粒子 と非磁性粒 子が有 する ζ電位 に よって説
明で きた。 また、少 量の鉄塩はその架橋作用によ り両粒子の結合 を助長 し、そのため上記
の ように磁性線 上における堆積 断面積 も増加 するもの と考え られ た。
この磁性沈殿 生成 機構 を基礎 として 、カオ リンを含む磁性 沈殿か らマグネ タイ トを回収
す るこ とを試み た。 この結果 、凝集 剤無 添加で得 た磁性沈殿 で はpHを11以上に、凝集剤
(第2鉄 塩)を 添加 して得 た磁 性沈殿 で はpHを4以 下 として強撹 搾後 、印加磁 場3kOe,
700～1500m/hrの高流速 で高勾配磁気分離法に通水す ることに よ り、マグネ タイ トを回収
率80～王00%、純度 上昇率80%程度 で回収で きるこ とが明 らか になった。前処 理に多硫化
カルシウムを用いた磁性沈殿にっいては同様の操作(pHIl.5,通水速度5300m/hr)によ り
約60%の重金属 が脱 着 したマグネ タイ トが回収で き、また重金属等 によ り汚染 されていな
い多硫化 カル シウムを磁性沈殿 か ら化学的方法によ り再生、回収 しうるこ とを示 した。
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以上 、高勾配 磁気分 離法 の水処 理へ の適用に関 し、基礎 と応用の両面か ら検 討を進め
た。基礎に関す る研究 においては、 とくに磁性粒子の捕集効率 と磁性線への捕集量 に重点
をおき、一方 、応用 面では非磁性物質の除去 という応用範囲の拡大に重点をおいた研究を
行 った。前者 の研究 で展開 した粒 子軌跡や力のっ りあいモ デルに よる解 析は磁性粒子を対
象 として い くつ かの成果をあげたが、粒径の表現や高充填率の フィル ターへの適用などに
今後検討すべ き課題 を残 した。さ らに非磁性粒子にっいては磁気 シー ド法を併 用すること
か ら、磁性粒 子 と同様の理論展開には困難な点 が多い.第7-2節 に示 した磁性沈殿の堆
積断面積 に関する検討は、磁性沈殿の捕集量予測のための基礎的知見の収集 と位置づけ ら
れるが、理論 的な取扱いを行 うためには今後 もこうしたデー タ集積が不可欠である。 また
第4-3節 におけ るろ過理論 による検討 は手法 としては必ず しも新 しい ものではないが、
上記のよ うな理 論的取扱いの不十分な点 を補完するとともに、磁性沈殿の ような複雑 な物
質 を対象 とする場合 について も有効であ り、このようなマクロな面か らの取扱い も検討の
余地が残 されて いる。
応用研究 にお いては、高勾配磁気分離法を用いた汚濁物質 の高速処理 という目的はほぼ
達成 し得 た もの の、取扱 った物質が限 られている こと、非磁性物質除 去における添加物質
量の節減 につ いてはさらに検 討の余地があること、他種処理 法 との併用 にっ いては言及 し
えなか ったことな ど、本研究 では得 られなかった情報 も多い。超電導磁石 を手軽 に用いる
ことも夢 では な くな りっっある現在、高勾配磁気分離法の基礎 と応 用に関わ る基本的事項
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C、1マ グネ タイ トに付着 しなかったカオ リン濃度
C.。 マグネ タイ トに付着 したカオ リン濃度
[m2]
[m2]





C.。:マグネ タイ トに付着する前のカオ リン濃度(実 験に供 したカオ リン濃度)
CkR:脱 着 操 作 後 の カ オ リン濃 度
C、:ク リー ピン グ 流 の流 れ 関 数 中 の定 数
CMm:マ グ ネ タ イ ト流入 濃 度
CM.:逆 洗 ス ラ リー 中 の マ グネ タイ ト濃 度
CM。.t:マグネ タ イ ト流 出濃 度
C。.。:粒 子 流 出濃 度
〔Cd2+]:カドミウ ム イ オ ン濃度
[Cd2"]。
[Cd2'].:残留 カ ドミウム イ オ ン濃 度
D5。:粒 子 の 平均 粒 径
(2-40式)
:添加時 におけるカ ドミウムイオン濃度
Dg。:粒子の90%径(大 粒径の方か ら総質量の90%に相 当する粒径)
D.:カ オ リン脱着率
F:フ ィル ター 充填 率(・f×100)
FD:流 体抵抗 力(添 字 θ,rが っいた場合はそれぞれ円筒座標 にお ける θ.
















































N=粒 子比捕集量(フ ィルター単位体積当 りの粒子捕集 量)
N、:重 力に関す る無次元パ ラメータ
(2b2(ρ,一ρ,)9/(9ηv。),(2-64)(2-65)式中)















磁 場 強 度(H=(H.,H))
:印 加 磁 場
:円柱 まわ りの θ方 向 の計 算 メ ッ シュ番 号(2-54,2-55式)
:磁性 細 線 配 列 数
:円柱 まわ りのガ 方 向 の計 算 メ ッ シ ュ番 号(2-54,2-55式)
慣 性 力 に 関 す る無 次 元 パ ラ メー ター
(2ρ 。v。b2/(9ηa),(2-64)(2-65)式中)
:脱 着 カ オ リ ン量
[OH']:OH一イ オ ン濃 度
P:流 体 圧 力
P、:通 水 ス ラ リー の 磁性 沈 殿 中 の マ グ ネ タイ トの割 合
:回 収 マ グネ タ イ トの純 度
:回 収 マ グ ネ タ イ トの純 度 上 昇割 合
:粒 子 流 入 量(・v。C、。し)
:粒 子回 収 率(除 去 率)
:初 期 粒 子 回 収 率
アル カ リ比(=2[OH"]o/[Fe2+]o+[Cd2+]o)
:マ グネ タ イ ト回 収 率
:堆積長 さ(磁 性細線 中心か ら粒子堆積部先端 までの距 離/細 線半径)
Ram最 大堆積長 さ(R。の最大値)
































R。p:粒 子 に 関 す る レイ ノル ズ数(2Pfbu/η)
R,。:鉄 とカ ドミウ ムの比(・[Fe2+]/[Cd2+])
RF。。:薬 剤 添 加 時 のR・ 。(・[Fe2"]・/[Cd2"]・)
R。:当 量比([S2-1/[Cd2'])
S:粒 子 堆積 断 面 積
S。:磁 性 細 線 断 面 積
Ss:粒 子飽 和 堆 積 断 面積(Sの 最 大値)
S':粒 子堆 積 断 面 積/磁 性 細 線 断 面積(=S/S。)
T。,Tl:薬剤 添 加 時 間(図6-15)
U:磁 気 ポ テ ン シャル
U、n:強 磁 性 細 線 内 部 の磁 気 ポテ ン シ ャル
U。u,:強 磁 性 細 線 外 部 の磁 気 ポテ ン シ ャル
V:粒 子 体 積
マ=緩 和 係 数(2-60式)
W:粒 子流 出率(C。.、/C,n)
W:緩 和 係 数(2-61式)








































d桑 原 セル の半径
dx直 角座標 におけるx方 向の磁性線間隔
dy直 角座標 におけるy方 向の磁性線間隔
d、 磁性線 間隔(d.)を細線半径(a)で除 した無次元磁性線 間隔






丁.:r方 向単 位ベ ク トル
















k:磁 性細線内反磁場の印加磁場に対 する比(・M/2μ 。H。)
乏 特性吸収長さ
盃 磁気 モー メン ト
m:x方 向の磁性線の配列数
n:y方 向の磁性線の配列数
p:磁 性粒 子堆積 に ともな う捕集効率の変化 を表わす指数(4-15式)
q磁 性粒 子堆積 にともな う捕集効率の変化 を表わす指数(4-16式)
r円 柱座標(r方 向)
r。:無 次元 円柱座標 ←r/a)
r。:計 算領域外部境界におけるr。(2-59式)
七:時 間
t、:CaSx一磁気 シー ド法におけるFe添加 までの時間
し、:CaSx一磁気 シー ド法における全前処理時間
し.フ ェライ ト生成反応における中和 時間
tw:フ ェライ ト生成反応における酸化時間
u粒 子 と流体 の相対速度
v。:一 様流の流速(第2章)あ るいは表面流速(第4章)
v。、.フ ェライ ト生成反応 における空気吹込み量　
V,:流 体 速 度(V,ニ(V・.。V・))
vm.磁 気 速 度(-2XsH。Mb2/(9ηa),(2-64)(2-65)式中
v。:強 磁 性 粒 子 に 関 す る磁 気 速 度(MpsM、b2/(μ 。 ηa))
v.2=フ ェラ イ ト生成 反 応 に お け る窒 素 吹込 み 量
v。 粒 子 移 動 速 度
x,y,z:直 角座 標
xス ピネ ル フ ェ ライ ト中 の 金属[M2']の組 成 比(M.Fe,-xO、)(第5章)
z:フ ィル タ ー の 長 さ方 向 の距 離(第4-3節)
z`Navier-Stokes式の 数値 解 を も とめ る際 の変 換係 数(lnr 。)(第2章)
△t。RPフ ェ ラ イ ト反 応 に お け る酸 化 開 始 か らORPが 急 上 昇 す る ま での 時 間
A捕 集 効 率
Φ:被 処 理 液 中 に お け る カオ リン濃 度 に対 す る マ グ ネ タイ ト濃 度 の 比
α:フ ィル ター の 吸収 係 数





























β 粒子堆積部における粒子の占有率(堆 積粒子の真の占有体積/堆 積粒子の 日
みかけの占有体積の比)
ε。:フ ィル ター の 初 期空 隙 率
ζ 二渦 度
ζ竃:無 次 元 渦 度(ζa/v。)
ζ♂:計 算 繰 返 し回数nに お け る ζ竃の 値
　






















:比捕獲半径(捕 獲半径/磁 性細線 半径)
初期比捕獲半径
流れ場 としてポテ ンシャル流 を用いて計算 した比捕獲半径
:流れ場 として ク リー ピング流 を用いて計算 した比捕獲半径
:流れ場 と してNavier-Sしokes式を用いて計算 した比捕獲半径
観察 によ りも とめた比捕獲半径
堆積断面積の経時変化 か ら実験的にもとめた比捕獲半径
粒子軌跡理論 よ り計算 した比捕獲 半径
λ。1:ヘマ タイ トを常 磁性 体 と して 計算 した比 捕獲 半 径
λ,2:ヘマ タ イ トを寄 生 強磁 性 体 と して 計算 した比 捕 獲 半径
μ:透 磁 率
まさ っ 係 数(第3章)
μo:真 空 の 透 磁 率
v:動 粘 性 係 数(・ η/ρf)
ξ:桑 原 セ ル の 半 径dを 細 線 半 径aで 除 した無 次 元 長 さ(・1/f)
ρ,:流 体 密 度
ρ,:粒 子 密 度
σ。;磁 性 粒 子 の 自発磁 化
σ1:1kOeの磁 場 下 に お け る磁 性 粒 子の 磁化
σt2k:12kOeの磁 場 下 にお け る磁 性 粒 子 の磁 化
τ:無 次 元 時 間(v。t/a,(2-64)(2-65)式中)
τ。:粒 子 比 捕 集 量 が飽 和 に達 す る時 間(=Ns/α 。C,。V。)
























φ:磁 気力の吸引領域 と反発領 域 との境界を与える角度[rad】
Xp:磁 性粒子の磁化率[H/m]
Xm:強 磁性体の微 分磁化率[H/m]
XS:磁 性粒 子の比 磁化率(=Xp/μ 。)【 一]
x:外 挿で もとめた寄生強磁性粒子の磁化率[H/m]oo
ψ:流 れ 関 数[m2/s]
ψ 竃=無 次 元 流れ 関数(=ψ/v。a)[一]
ψn竃:計 算 繰 返 し回 数nに お ける ψ雇 の値[一]
tLi。':(2-55)式に ψn-1竃と ζn-1竃の値 を代入 して も とめ た ψ`の 値(2-60式)[一]
一174一


